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0.1 Introdution
Dès sa première réalisation expérimentale par Théodore Maiman en 1960, le laser a
fontionné en régime impulsionnel. Même si les puissanes misent en jeu à ette époque
étaient très faibles, la brillane de ette soure rivalisait déjà ave un million de soleils. De
e fait, il était faile de voir l'intérêt de pouvoir plaer une fration d'énergie lumineuse
dans des impulsions de durée les plus ourtes possibles.
0.1.1 Un peu d'histoire
Forte puissane don, généreusement assoiée ave les durées les plus ourtes mesu-
rables. Cette résolution temporelle était tout d'abord nanoseonde (10−9-s) grâe aux lasers
délenhés mais la volonté de aratériser des événements de plus en plus rapides a motivé
la réalisation de lasers délivrant des impulsions dont la durée est de plus en plus ourte. Dès
1965, les lasers à modes bloqués ont permis d'obtenir des impulsions de durée pioseonde
(10−12-s). Dès lors, les ingénieurs et herheurs du monde entier redoublent d'imagination
pour ompenser la dispersion "naturelle" de leur haîne laser et omprimer au plus ourt
les impulsions pioseondes. C'est ainsi qu'en 1969, E.B. Treay met en oeuvre la "grating
pair" [51℄. En 1984, pour atteindre le régime solitonique dans les osillateurs, R.L. Fork
aidé de O.E. Martinez et J.P. Gordon utilisent une paire de prisme [47℄. Les impulsions
deviennent alors femtoseondes (10−15-s). Aujourd'hui, la ourse aux ourtes durées se
poursuit ave les impulsions attoseondes (10−18-s) voire même zeptoseondes (10−21-s).
Ave les impulsions lasers femtoseondes, des puissanes et des densités de puissane o-
lossales deviennent aessibles. Dans es onditions, les seuils de dommage des matériaux
sont rapidement atteints. En 1985, D. Strikland et G. Mourou, appliquent habilement
la tehnique d'ampliation à dérive de fréquene (ommunément appelée Chirped Pulse
Ampliation ou CPA) à l'optique [11℄. Cette tehnique, issue du onept de "séparation
temporelle", tire parti de la largeur spetrale assoiée aux impulsions ourtes. L'impul-
sion est don allongée temporellement (étirement) en retardant les omposantes spetrales
les unes par rapport aux autres. L'impulsion étirée est alors ampliée sans atteindre l'in-
tensité de dommage des matériaux. Enn, les impulsions sont regroupées temporellement
(ompression).
Ave la tehnique d'ampliation à dérive de fréquene, l'exploration des système d'éti-
rement et de ompression ommene. Deux philosophies entrent en ompétition. Faire
un ouple étireur-ompresseur parfaitement linéaire ou parfaitement symétrique. En 1987,
O.E. Martinez réalise une ligne à dispersion positive [45℄. En faisant l'image d'un des ré-
seaux du ompresseur de E.B. Treay via un système optique afoal, il obtient une loi
de dispersion symétrique, en première approximation, au ompresseur. Alors que C. Fio-
rini dérit l'importane de la symétrie entre l'étireur de Martinez et le ompresseur de
Treay [4℄, P. Tournois propose de nouvelles ongurations d'étireur et de ompresseur.
Son but était de trouver des ouples étireur-ompresseur très linéaires justiant que l'a-
ord parfait de es ouples est moins ritique ompte tenu de l'invariane par translation.
Ainsi, en 1993, P. Tournois introduit un nouveau système utilisant une paire de réseaux
de diration ave une dispersion linéaire. Ce système, omposé d'une paire de prisme et
d'une paire de réseau en transmission porte aujourd'hui le nom de "Grism" [50℄. Il propose
également un système omposé de réseaux en transmission disposés perpendiulairement
[25℄. A ette même période, d'autres systèmes "exotiques" sont mis en ÷uvre ou suggérés
[10℄. En 1995, P. Tournois résume sa réexion onernant les nouveaux systèmes propies
à la tehnique CPA en ajoutant un onept fort, les miroirs de Bragg "hirpés" (Chirped
Bragg Reetor) [26℄. Ce dernier système est très séduisant ar il ore des eaités très
4 Introdution générale
élevées (supérieures à 90%) assoiées a une loi de dispersion omplètement personnalisée.
Cependant dans son artile, le miroir de Bragg simulé était omposé d'un empilement de
ouhes mines d'indie (plus d'un millier) ave des épaisseurs aussi nes que 7-nm. Même
si ette solution était vraiment prometteuse, P. Tournois onlut lui-même son étude en
nous mettant en garde sur les modes de réalisation. De tels miroirs sont aujourd'hui dis-
ponibles sous la forme de miroirs diéletriques "hirpés". Ils sont très eaes mais très
oûteux et leur pouvoir de dispersion est relativement faible ompte tenu de leur épaisseur.
En parallèle, A. Galvanauska bénéie des progrès des téléommuniations pour réaliser
une haîne laser femtoseonde, en utilisant des réseaux de Bragg brés [1℄. Cette fois les
grandes longueurs de bre permettent une dispersion très importante mais leur oût reste
élevé et surtout la puissane maximum pouvant être injetée dans es bres sans eet non
linéaire est plutt faible.
Fig. 1  Chronologie partielle des systèmes d'étirement et de ompression dans le ontexte
des lasers ultra-ourts.
Malgré une diversité de solutions pour les étireurs et les ompresseurs, le système de
Treay va dominer omplètement les arhitetures lasers en raison de son très haut niveau
de dommage essentiel pour les appliations très haute énergie. Et e, d'autant plus que
l'utilisation d'un étireur de Martinez utilisant un triplet de Öner [37℄ en tant que sys-
tème d'imagerie assoié à un ltre dispersif aousto-optique [46℄ permet de ompenser la
dispersion totale de haînes laser et de produire des lasers ommeriaux ave des impul-
sions supérieures à 40-TW en quelques 20-fs. Pourtant, ette solution est loin d'être faile
à mettre en ÷uvre et le système est assoié à de nombreux défauts. Le oût des optiques
(réseaux de diration et optiques réetries du triplet de Öner) est très élevé en raison
des très grandes dimensions et des qualités de surfae néessaires pour l'obtention d'im-
pulsion de 20-fs. La réalisation néessite plusieurs heures de réglage de préision. De plus,
la robustesse est faile à remettre en ause en raison de l'aspet "multi-omposant" du
système. D'autre part, la séparation temporelle des omposantes spetrales se fait en deux
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étapes. Le réseau de diration produit une séparation angulaire des longueurs d'ondes. Il
est néessaire de onvertir ensuite ette séparation angulaire en séparation temporelle via
d'importantes distanes de propagation (parfois supérieures au mètre). Ainsi le système est
extrêmement volumineux. Enn, le rendement du système est faible. Malgré les eorts im-
portants des fabriants de réseaux pour augmenter leur eaité, un système utilisant un
réseau ave 90% de diration dans le premier ordre, ore un rendement global au mieux
de 65% à ause des quatre passages sur le réseau. En dépit de tous es défauts, l'industrie
exploite ette solution pour proposer des haînes laser toujours plus puissantes.
0.1.2 Plan de l'étude
C'est dans e ontexte sientique et éonomique que s'insrit ma thèse. Les systèmes
d'étirement et de ompression ont été lairement identiés omme verrous tehnologiques
pour le développement des lasers femtoseondes tant dans le adre sientique, qu'indus-
triel. A et eet, nous avons mené une étude pour la réalisation d'un système étireur om-
pat, proposant une rupture tehnologique. Son utilisation dans une haîne d'ampliation
lassique onduit à une démonstration de faisabilité laire d'un tel système.
Le premier hapitre propose une rétrospetive suinte sur le travail d'exploration et
d'innovation à l'origine de la solution tehnologique retenue. Deux onepts majeurs sont
dérits : le onept de séparation temporelle ompate de longueur d'onde et le onept de
matériaux holographiques épais.
Je présente brièvement dans le seond hapitre la théorie des réseaux de Bragg. Je
déris ensuite la méthode de modélisation et je présente les résultats des simulations et les
ordres de grandeur néessaires à la réalisation d'un omposant.
Le hapitre trois, est quant à lui, onsaré au onept des matériaux holographiques
très épais (dimensions entimétriques) et relativement sensibles (faible uene 1, 2J/cm2,
forte modulation d'indie ∆n = 10−3). A nouveau, je déris la modélisation des maté-
riaux holographiques à migration de matière sans séparation de phase et je présente des
simulations d'enregistrement d'hologramme en donnant quelques ordres de grandeur.
La réalisation d'un omposant est présentée au hapitre quatre en utilisant les onnais-
sanes aquises lors des travaux présentés dans les deux hapitres préédents. La réalisation
expérimentale de e omposant met en évidene les diultés tehnologiques inhérentes aux
matériaux holographiques et elles assoiées au hoix pratique lié à ette étude.
Dans le dernier hapitre, je présente la mise en ÷uvre expérimentale du omposant
étireur dans une haîne laser CPA lassique e qui permet d'obtenir à iso-performane en
terme d'énergie, une haîne laser plus ompate, plus faile à aligner, moins hère et plus
robuste ar mono-omposant.
Chapitre 1
Exploration des onepts, valorisation de
la reherhe
Il est d'usage dans les thèses de physique de faire l'état de l'art des tehniques, ou
tehnologies utilisées permettant de réaliser la même fontion que elle visée à l'oasion
du travail de thèse. Si ette étape est indispensable pour omparer et mesurer les avanées
réalisées au ours de la période de reherhe, elle a tendane à être présentée de manière
hronologique, en énumérant les avantages et inonvénients de haune des solutions. C'est
d'ailleurs naturel, puisque ette présentation suit la démarhe sientique lassique onsis-
tant en une exploration des solutions de type essais-erreurs. Au ours de ma thèse dans le
groupe de R&D de THALES, j'ai eu l'opportunité de travailler ave une nouvelle ellule
hargée de l'innovation pour faire du entre de reherhe un entre de RID (Reherhe
Innovation Développement) [41℄. Les méthodes d'exploration de ette ellule sont omplé-
mentaires de la méthode dite lassique et onsistent à diriger ou réorganiser le travail de
reherhe en terme de onepts et de onnaissanes. La théorie C-K (Conept-Knowledge)
repose sur la distintion formelle entre onept et onnaissane [40℄. Cette distintion n'est
pas usuelle et nous devons la préiser.
Une onnaissane (K) est une proposition ayant un statut logique pour le onepteur
ou pour le destinataire de la oneption. Les onnaissanes sont le fruit de la reherhe
lassique, pendant laquelle on aquière du savoir et du savoir-faire.
Un onept (C) est une notion ou une proposition sans statut logique : on ne peut dire
d'un onept, par exemple elui d' un bateau qui vole, qu'il est vrai, faux, inertain, ou
indéidable. Les onepts sont le fruit de l'invention et se rattahent à la dénition : une
idée abstraite et générale. L'exemple, un bateau qui vole est un onept (nous ne dérivons
pas la réalisation tehnique) qui peut être réalisé physiquement de diérentes manières à
partir de briques de onnaissanes (K) de l'aéronautique, de l'arhiteture navale et autres...
L'objetif de ette distintion est de failiter la renontre entre la tehnologie (les
onnaissanes issues de la reherhe) et les marhés (les onepts innovants propres au
ommere et néessaire pour l'industrie). Le travail ave ette ellule m'a permis de réor-
ganiser mon travail de reherhe autour des onepts forts à l'origine de ette thèse. Ils
seront don présentés en première partie de e hapitre. Le seond intérêt de e type de
raisonnement est de herher d'autres soures de valorisation du travail de reherhe an
de protéger eaement e travail (Propriété Intelletuelle) et de déouvrir d'éventuels
nouveaux marhés utilisant la tehnologie développée dans e travail de thèse.
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1.1 Exploration des onepts
1.1.1 Conept d'ampliation à dérive de fréquene
Depuis 1985, le développement de soures laser ultra-intenses repose sur le onept
d'ampliation à dérive de fréquene ou onept CPA (pour Chirped Pulse Ampliation).
Ce onept permet d'amplier des impulsions brèves sur plusieurs ordres de grandeur, de
la gamme d'énergie nanojoule jusqu'au kilojoule. Grâe à ette méthode, l'ampliation se
fait en onservant une intensité laser inférieure au seuil d'apparition de phénomènes non-
linéaires qui pourraient amener des distorsions de l'impulsion et endommager les matériaux
optiques du système laser. La méthode CPA peut se déomposer en trois étapes prinipales.
Tout d'abord, les impulsions générées par un osillateur femtoseonde sont étirées tempo-
rellement, 'est à dire que les diérentes omposantes spetrales (ou longueurs d'ondes)
de l'impulsion sont déalées en temps e qui allonge la durée de l'impulsion. Ensuite, es
impulsions étirées sont ampliées par passages suessifs dans des milieux lasers puis re-
omprimées à leur durée initiale. L'étirement et la ompression des impulsions néessitent
l'utilisation de systèmes dispersifs que nous verrons tout au long de e premier hapitre.
Fig. 1.1  Illustration de la tehnique d'ampliation CPA, l'impulsion est d'abord étirée
temporellement (haque omposante spetrale (λ) subit un retard diérent), puis ampliée
et enn omprimée.
Ce onept fait appel à la séparation temporelle des omposantes spetrales. Une sé-
paration spatiale des omposantes spetrales ou une séparation spatio-temporelle peut
également être envisagée (La gure 1.2 présente une illustration très basique de type C-K
de e onept).
1.1.2 Conept de séparateur temporel ompat de longueurs d'onde
Dans le adre de ette étude nous ne remettons pas en ause le hoix de la séparation
temporelle ar ette solution est bien maîtrisée dans le monde industriel des lasers ultra-
ourts. Cependant la séparation spatiale, qui onstitue une modiation profonde de la
oneption des systèmes, propose de nombreux avantages dont elui d'éviter la saturation
par le gain, eet onnu dans l'ampliation utilisant la séparation temporelle. La séparation
spatio-temporelle peut en prinipe réunir le meilleur des deux onepts préédents. D'autre
part, nous nous intéresserons uniquement au système fontionnant en espae libre pour
failiter la ompatibilité ave les lasers à base de tehnologie T i :Sa.
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Fig. 1.2  Conepts possibles pour la séparation des omposantes spetrales.
Si le onept de séparateur temporel des omposantes spetrales est retenu on peut
alors desendre d'un niveau oneptuel à un niveau un peu plus onret. La séparation
de omposantes spetrales peut être réalisée à l'aide de la réfration, de la diration et
des interférenes ou d'une ombinaison des deux. On peut desendre à nouveau dans la
zone d'exploration en onsidérant que es deux eets physiques peuvent séparer suivant
l'axe de propagation (séparation oaxiale), 'est le as d'un barreau de verre, ou suivant un
angle qui est fontion de la omposante spetrale (séparation angulaire), 'est le as d'un
prisme. Notons que la séparation angulaire doit être onvertie en séparation temporelle
e qui implique un système de onversion ave des propagations plus ou moins grandes
des faiseaux. On peut ensuite lasser l'ensemble des solutions tehniques à l'extrémité de
haune des branhes de notre exploration (voir gure 1.3).
Fig. 1.3  Exploration des onepts de séparation temporelle des omposantes spetrales
et desente jusqu'aux solutions tehnologiques.
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1.1.3 Notion de ompaité
Parmi les ritères de hoix qui ont guidés notre étude, la ompaité était un point très
important. En eet, les systèmes atuels sont très volumineux e qui les pénalisent en terme
d'industrialisation. Le onept de base de notre étude est réduit à la notion de séparateur
temporel ompat de longueur d'onde e qui réduit enore le hamp des solutions possibles.
Le nouvel espae exploré est présenté sur la gure 1.4.
Fig. 1.4  Exploration des onepts de séparation temporelle des omposantes spetrales
et desente jusqu'aux solutions tehnologiques permettant la réalisation d'un système om-
pat.
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1.1.3.1 Paire de réseaux perpendiulaires
Le montage utilisant une paire de réseaux disposés perpendiulairement a été proposé
par P. Tournois pour obtenir un système d'étiremement linéaire. Ce montage est, à priori,
une manière très intuitive d'obtenir une loi de dispersion temporelle déroissante en fontion
de la longueur d'onde. En eet, la gure 1.5 met lairement en évidene le fait que les
ourtes longueurs d'ondes parourent un hemin optique plus important que les grandes.
D'autre part, ette solution tehnique ore des avantages dans deux as distints.
Pour les faiseaux très étendus, e montage évite brillamment les problèmes liés à la
dimension nie des faiseaux. Ainsi l'utilisation de e système en double passage ore un
système sans auun "hirp" spatial [25℄.
Pour un faiseau très n, en sortie du système on se trouve dans un plan de Fourier. Les
diérentes omposantes spetrales sont toutes distintement séparées spatialement. Ansi,
on peut envisager dans ette zone une orretion dynamique de la phase spetrale via un
système de valve ou piston optique.
Fig. 1.5  Réseaux perpendiulaires.
Dans la onguration vue préédemment, e système à la faulté inédite de réer une
dispersion purement linéaire en fontion de la fréquene [25℄. Paradoxalement, ette pro-
priété ne onstitue pas un avantage ar tous les autres éléments dans la haîne laser ne sont
pas linéaires. Il faut don ompenser les distorsions qu'ils induisent. Cependant, l'utilisa-
tion d'un système d'optique adaptative permet d'envisager une orretion en temps-réel de
la haîne laser même si la majeure partie de la dynamique sera exploitée pour ompenser
une distorsion onstante.
Si e dispositif de dispersion trouve diilement sa plae dans les systèmes de séparation
temporelle des omposantes spetrales, il est ertainement une des meilleures voies de
solutions pour les systèmes de séparation spatiale et spatio-temporelle...
1.1.3.2 Grismes en réexion
C'est à nouveau P. Tournois qui le premier a introduit la notion de GRISME (asso-
iation de GRating, réseau, et prISME). A l'origine, ette solution tehnique onsistait en
l'assoiation d'un réseau en transmission et d'une paire de prismes [50℄. Le but était de
réaliser un système de ompression linéaire, permettant d'être ouplé au système étireur à
base de réseaux perpendiulaires.
Mais aujourd'hui, 'est dans une autre forme que le système de grismes a trouvé un
intérêt industriel. Dans son mode de réalisation en réexion, la paire de grismes permet
de réaliser une dispersion d'ordre deux et trois opposée à la dispersion des matériaux. La
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dernière démonstration expérimentale a permis l'étirement d'une impulsion de 35-fs à 15-ps
ave une eaité de l'ordre de 90% suivit d'une ompression à 35-fs dans 2-m de matériau
[38℄. Ce système d'étirement était très ompat puisque les deux grismes étaient séparés
de seulement 7-m.
Fig. 1.6  Grismes en réexion.
Les grismes présentent l'avantage du ontrle de la dispersion ubique permettant ainsi
de ompenser la dispersion des diérents matériaux traversés dans la haîne laser. D'autre
part, ils produisent une dispersion φ2 opposée au système lassique. Il est à noter que la
dispersion d'ordre 4 des réseaux des grismes est toujours négative et ne peut pas ompenser
la dispersion d'ordre 4 des matériaux. Enn, la bande passante des grismes est aujourd'hui
limitée à une entaine de nanomètres.
1.1.3.3 Filtre programmable aousto-optique
Le ltre aousto-optique programmable onsiste à faire interagir l'onde optique ini-
dente ave une onde aoustique produisant au sein du matériau une modulation d'indie
permettant de faire passer haque omposante spetrale de l'impulsion inidente de l'axe
ordinaire du ristal vers l'axe extraordinaire (gure 1.7) [46℄. On peut ainsi faire varier le
hemin optique de haque longueur d'onde de manière totalement ontrlée en temps-réel
(boule de rétroation réalisable jusqu'à 32 KHz).
Fig. 1.7  Réseau aousto-optique.
Cet élément qui fontionne en transmission permet de orriger les faibles eets de
dispersion jusqu'à l'ordre 4. Malheureusement son pouvoir de dispersion est faible. Ce
système est don utilisé pour une orretion ne des défauts de ompression. Cependant,
'est à l'avant de la haîne laser que le système se positionne ar il a une faible tenue aux
ux et une faible ouverture.
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1.1.3.4 Miroir diéletrique à pas variable
Les miroirs multiouhes diéletriques lassiques de type Bragg, sont onstitués d'une
alternane de ouhes haut et bas indies pour lesquelles l'épaisseur optique est égale à
λ/4. Cei permet d'avoir une réexion totale par interférenes onstrutives. Si maintenant,
l'épaisseur optique des ouhes diéletriques est roissante ave la profondeur, les longueurs
d'onde rouges vont pénétrer dans le miroir plus profondément que les longueurs d'onde
bleues (gure 1.8).
Ces miroirs (ou CBR pour Chirped Bragg Reetors) étaient à l'origine onstitués
d'un empilement de plus de 40 ouhes diéletriques (SiO2/T iO2) et pouvaient présenter
une réetivité de 99.5% et une dispersion de vitesse de groupe onstante d'environ ±45-
fs
2
sur une gamme de longueur d'onde de 710 à 900-nm entrée à 800-nm [49℄. Depuis,
la tehnologie des miroirs hirpés s'est améliorée et permet maintenant de produire une
dispersion ontrlée des diérents ordres : une dispersion de vitesse de groupe onstante
sur une gamme spetrale de 650-nm à 950-nm, une dispersion ubique et du 4ème ordre sur
une gamme spetrale de 740-nm à 840-nm [54℄. Le but étant à terme de pouvoir ompenser
la dispersion sur une otave optique de l'infra-rouge au visible (> 500-nm au voisinage de
800-nm).
Fig. 1.8  miroir de bragg diéletrique à pas variable (hirpé).
Les miroirs hirpés présentent omme avantage majeur de pouvoir ontrler la disper-
sion sur une grande bande spetrale, e qui les rend très utiles dans des systèmes CPA
de durée d'impulsions sub 30-fs. L'inonvénient majeur de e dispositif vient de la faible
dispersion de délai de groupe introduite par les miroirs hirpés (φ2 ∼ 50 − 100-fs2), e
qui néessite plusieurs dizaines de réexions pour ompenser la dispersion de seulement
quelques entimètres de matériaux. De plus, les miroirs hirpés présentent des oûts de
fabriation très élevés.
1.1.3.5 Miroir holographique de Bragg en volume à pas variable
Les miroirs holographiques de Bragg à pas variable, ou Holographi Chirped Bragg
Reetors (HCBR) [26℄, sont similaires aux miroirs diéletriques hirpés. Ils présentent en
eet une modulation d'indie qui varie le long de l'axe de propagation. Cette modulation est
sinusoïdale et non de type réneau, et l'amplitude de la modulation d'indie est de l'ordre
de 10
−3
et non 0, 85 omme pour les miroirs diéletriques. Par onséquent, la longueur
de es miroirs est néessairement plus grande (une seule "strate" ne sut plus) pour une
même eaité de réexion (90% par exemple). Ainsi, les diérentes omposantes spetrales
parourent un hemin optique largement plus grand (gure 1.9) e qui onfère un pouvoir
de dispersion bien plus important que les miroirs diéletriques hirpés.
Le fait d'utiliser une méthode d'enregistrement holographique de la modulation d'indie
permet d'envisager des réseaux ayant une loi de dispersion omplètement personnalisable.
Cette solution a don l'avantage de pouvoir être adaptée à n'importe quel type de om-
presseur. L'autre avantage de l'holographie est la possibilité d'enregistrer des miroirs de
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Fig. 1.9  miroir holographique de Bragg à pas variable.
dimensions relativement grandes (raisonnablement 1 à 2-m de setion et une dizaine de
entimètres de long). On peut alors envisager d'utiliser le système omme ompresseur
pour des niveaux de puissane rête faibles à moyens.
1.1.4 Figure de mérite
Nous pouvons alors déterminer des ritères pertinents pour établir une gure de mérite
pour haque dispositif. La gure 1.10 présente les performanes de haun des systèmes
envisages pour réaliser un étireur ompat en terme de :
≻ bande passante ;
≻ d'eaité ;
≻ fateur d'étirement ;
≻ tenue aux ux ;
≻ dimension.
Toutes les valeurs sont normalisées par rapport à l'étireur lassique (Triplet de Öner)
sauf le ritère de dimension en raison de la forte diérene entre l'étireur à triplet de Öner
et les autres solutions. Pour les dimensions une note de 1 à 3 est donnée. 1 orrespond aux
dimensions du Öner (environ 1-m
2
), 2 orrespond aux systèmes inférieurs à 50-m
2
et 3
aux systèmes inférieurs à 10-m
2
. Les ritères de séletion sont trop arbitraires pour dénir
un dispositif largement plus performant que les autres. En revanhe, on se positionne
dans un as de rupture tehnologique, fae à la solution lassique (le ouple : Triplet de
Öner / paire de Treay), bien implantée dans le paysage des lasers ultra-ourts à base de
tehnologie T i :Sa. Il est don très intéressant de vérier s'il y a ompatibilité asendante,
'est à dire si la solution tehnique envisagée fait mieux dans ertains domaines mais surtout
si elle fait aussi bien dans tous les autres. Dans e as, sur la gure 1.10, les solutions à
envisager sont elles qui entourent la surfae ouverte par le système lassique. La solution
à base de miroirs de Bragg holographiques hirpés (HCBR) est dans e as lairement mise
en avant.
Les valeurs brutes réalisées ou potentiellement réalisables sont présentées sur le tableau
1.1. Elles sont aompagnées d'autres ritères non-hirables tels que la possibilité de rendre
le système adaptatif ou de personnaliser la loi de dispersion.
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Fig. 1.10  Représentation de la gure de mérite de haune des solutions tehniques
ompates pour l'étirement d'impulsion. La solution à base de miroirs holographiques de
Bragg hirpés (HCBR) entoure lairement le "périmètre de jeu" de l'étireur de Öner. Elle
onstitue à la fois une innovation majeure tout en restant ompatible ave les systèmes
préédents.
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système φ3 φn bande enombrement eaité durée Énergie max adaptatif
passante d'impulsion E/S en entrée
Öner < 0 Fixe 200-nm 1-m2 60% 20-fs / 400-ps 10-mJ non
(× 25000)
R. Perp. ∼ 0 ∼ 0 250-nm 25-m2 >60% 20-fs / 120-ps 100-mJ potentiellement
(× 4000)
HCBR perso. perso. 150-nm 10-m
2
>60% 20-fs / 600-ps 100-mJ non
(× 30000)
M.D.C. perso. perso. 300-nm 2-m
2
>99% 20-fs / 300-fs 40-mJ non
(× 15)
Grisms perso. Fixe 100-nm 14-m
2
>60% 35-fs / 15-ps 1-mJ non
(× 400)
A.O. perso. perso. 200-nm 2-m
2
25% 20-fs / 6-ps 1-nJ oui
(× 200)
Tab. 1.1  Tableau de omparaison des systèmes de séparation temporelle ompate de
longueurs d'onde. Öner : système lassique utilisant un triplet de Öner ; R. Perp. :
paire de réseaux perpendiulaires ; HCBR : miroir holographique de Bragg à pas variable ;
M.D.C. : miroir diéletrique à pas variable ; Grisms : grisms en réexion ; A.O. : aousto-
optique programmable.
1.1.5 Conept de matériau holographique entimétrique
On voit progressivement la transformation des aheurs, des téléommuniations, des
transferts de données numériques et du stokage d'information évoluer d'un système pure-
ment életronique vers un système hybride ou purement optique. Pour ela, de nouveaux
matériaux sont mis au point pour des appliations très diversiées. Il y a une dizaine d'an-
née, la soiété DuPont a développé divers matériaux photopolymères [52℄ pour réaliser des
masques pour des iruits imprimés, des olles, des matériaux pour l'enregistrement d'ho-
logrammes ou enore des matériaux pour la réalisation de iruits optiques. Aujourd'hui, la
reherhe onernant les matériaux holographiques ontinue ave des matériaux hybrides
(organiques/inorganiques) pour la réalisation de miro-lentilles [43℄, d'aheurs statiques
ou dynamiques, ou enore de ltres optiques.
Dans le adre de ette thèse, un temps important du travail de reherhe a été onsaré
à l'élaboration d'unmatériau holographique entimétrique à modulation d'indie. A l'origine
de e travail, ompte tenu de l'historique du laboratoire, on distinguait trois possibilités de
réaliser un tel matériau :
≻ modulation d'indie par modiation de la onformation de la matière ;
≻ modulation d'indie par migration et densiation de la matière ;
≻ la ombinaison des deux préédentes.
Dans le hapitre onsaré à l'élaboration du matériau holographique, nous verrons que
nous avons exploré les trois voies expérimentales. L'objetif étant de réaliser un omposant
fontionnant en espae libre, nous avons éliminé les matériaux utilisant une séparation de
phase. En eet, es matériaux ne peuvent pas être réalisés sur des épaisseurs supérieures à
quelques entaines de miromètres. La gure 1.11 présente le shéma exploratoire parouru
ave les diérentes solutions tehniques exploitées.
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Fig. 1.11  Exploration des onepts de matériaux holographiques d'épaisseur entimé-
trique.
Des problèmes liés à l'enregistrement dans les réseaux très épais (épaisseur entimé-
trique) ont permis d'élaborer une autre démarhe d'exploration. En eet, omme dérit
dans le hapitre III, lors de la phase d'enregistrement, un eet de lamentation se produit,
e qui interdit la réalisation de réseau épais dans notre matériau. Même si nous ne onnais-
sons toujours pas l'ensemble des raisons de et eet de lamentation, il est raisonnable de
l'attribuer à des eets non-linéaires thermiques, optiques ou autres. Eetivement, nous
avons développé un matériau dont l'indie varie fortement et rapidement en fontion de
l'intensité lumineuse, observer des eets d'auto-guidages n'est don pas une surprise. Une
question se pose alors, omment éviter les eets d'auto-guidages et de lamentation dans
des matériaux à forte modulation d'indie ? Ce qui se traduit par le onept un matériau
holographique à forte modulation d'indie qui n'introduit pas d'eet non linéaire. Cette ex-
ploration n'a pas été eetuée mais la gure 1.12 présente une esquisse de la démarhe que
l'on peut prévoir.
Dans ette esquisse, on voit lairement deux démarhes. La première onsiste à interdire
les eets non-linéaires soit par un ltrage spatial (exemple : le diamètre des laments est
inompatible ave les propriétés de la matrie), temporel (exemple : la inétique de réation
des laments est très lente devant elle d'enregistrement du réseau) ou spatio-temporel (une
ombinaison des deux préédentes).
La seonde onsiste à séparer la fontion enregistrement de la fontion augmentation
de la modulation d'indie. Ainsi, on enregistre un réseau de faible modulation d'indie
(eet non-linéaire négligeable) puis on provoque l'augmentation de la modulation d'indie
via un proessus non optique : par eet thermique, on provoque à haute température la
migration d'une espèe stable à basse température et dont la migration sera guidée par la
onentration liée à la modulation d'indie ou enore une réation de "trous", un solvant
guidé par la modulation d'indie (via la onentration) s'évapore réant une absene de
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Fig. 1.12  Exploration des onepts de matériaux holographiques d'épaisseur entimé-
trique sans eet non linéaire.
matière et don une hute brutale de l'indie.
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1.2 Valorisation de la reherhe
Le seond intérêt de l'exploration par onept et par ellule de onnaissane est de pou-
voir valoriser le travail de reherhe via des innovations non envisagées au ommenement
du travail de reherhe [41℄. Dans e adre, plusieurs séanes de travail ont été onsarées
à l'investigation de nouvelles formes d'objets en se basant sur le onept de séparateur de
longueur d'onde ompat. La gure 1.13 présente un ensemble d'appliations potentielles
pour notre séparateur spetral ompat et un de ses dérivés très prohe.
Fig. 1.13  Exploration des appliations possibles utilisant un séparateur spetral.
La gure 1.14 présente les deux ongurations utilisées pour les appliations. Le premier
système orrespond au système que nous avons vu préédemment. Le seond onsiste à
tourner les franges de 45, de manière à e que les omposantes spetrales soient séparées
temporellement et spatialement. Cette nouvelle onguration ouvre un grand nombre de
possibilités d'appliations.
1.2.1 Multiplexeur / Démultiplexeur optique
Ave l'augmentation onstante des débits de transfert de données, les téléommunia-
tions sont rapidement passées d'un système hybride életronique-optique vers un système
tout optique. Pour augmenter enore la bande passante, on a exploité le onept de multi-
plexage en longueur d'onde (WDM : Wavelength Division Multiplexing), mais le but était
de desservir les gros opérateurs et non l'utilisateur nal. C'est d'ailleurs en partie ette dis-
ordane de débit entre l'utilisateur nal et les opérateurs qui a onduit à la réession de
l'année 2000. Aujourd'hui les ontenus téléhargés sont de plus en plus volumineux, la vidéo
à la demande utilise des débits très élevés pour permettre la leture immédiate (12Mbps
uniquement pour la video HD). En parallèle, les ontenus s'enrihissent, la vidéo haute dé-
nition (HD) aompagne les anaux audio 7.1 (8 anaux audio en tout). Mais e n'est plus
seulement les onnexions internet qui néessitent du débit. Tous les appareils numériques
(leteurs multi-format portables, les appareils photo et amésopes numériques, disque dur
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Fig. 1.14  Conguration possible pour la séparation ompate, spatiale et/ou temporelle,
des omposantes spetrales. Dans le premier as, les omposantes spetrales restent toutes
olinéaires. Dans le seond, les omposantes spetrales sont dispersées spatialement dans
un plan.
externes ...) sont onsommateurs de bande passante (la prise HDMI peut transporter jus-
qu'à 5 Gbps !). On peut don entrevoir l'avènement du transfert par voies optiques entre
"serveurs" et "périphériques". A titre d'exemple, dans les futurs avions gros porteurs le
débit de la vidéo à la demande des 400 passagers est tel que l'utilisation de liaisons bres
ave multiplexage en longueur d'onde peut être envisagée ave sortie bre pour haque
passager. La réalisation de guide polymère pour le multiplexage / démultiplexage pourrait
s'avérer être une solution avantageuse et peu oûteuse.
Fig. 1.15  Réalisation possible d'un multiplexeur, démultiplexeur tout optique.
1.2.2 Spetromètre / Spetro-olorimètre
"L'humanité est intimement liée à la ouleur". Ces mots de Jaques Livage, professeur
de himie au Collège de Frane onrment à quel point la nature et le vivant émerveillent
par la rihesse et la variété des eets olorés qu'ils orent à notre regard. L'art s'en est
longtemps inspiré, mais aussi la mode, et de nos jours, le marketing.
La vue est, et de loin, le sens le plus exploité par l'être humain. Il est don naturel que
les industriels, de l'automobile, du textile, de la publiité et autres, attahent un tel intérêt
à mesurer les ouleurs. De même la biologie, la himie (pour le ontrle de l'environnement
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par exemple) ont besoin d'outils ompats pour réaliser des mesures sur site. La réalisation
de spetromètres ou spetro-olorimètres aussi petit qu'une lé USB pourrait se révéler
très utile pour toutes es appliations exigeantes.
Fig. 1.16  Réalisation possible d'un spetromètre ompat.
Dans le marketing et l'infographie la ouleur se doit d'être toujours juste. L'éran d'un
graphiste doit être en prinipe alibré toutes les deux semaines. Le vieillissement du bak-
light, des ltres de ouleurs et autres éléments d'un éran LCD modient au ours du temps
la température de ouleur et le blan e qui néessite des opérations de réglages relative-
ment fastidieuses. L'intégration dans les érans d'un système de alibration automatique
permettrait de simplier les opérations de maintenane.
Dans le monde de l'ahage et de la apture d'image, pour les professionnels omme
pour le grand publi, un standard (le sRGB) normalise l'espae olorimétrique. Les im-
primantes, les appareils photo numériques, les amésopes doivent se plier à ette norme
tout omme les périphériques d'ahages (LCD, Plasma, CRT, ...). Les érans sont don
alibrés en sortie d'usine mais (omme pour les professionnels) il vieillissent et perdent
leur rendu de ouleur. Pour onserver toujours un rendu juste, là aussi, un système de
alibration automatique failiterait bien des hoses.
En ajoutant un ou plusieurs séparateurs spetraux ompats sur les érans, on pourrait
ajuster la olorimétrie des érans automatiquement et e, à n'importe quel moment. Cette
invention a d'ailleurs fait l'objet d'un brevet THALES (Brevet 07 03246).
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Fig. 1.17  Démonstration d'un prototype de spetroolorimètre
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1.2.3 Correteur de phase spetrale
Dans bon nombre d'appliations, la mise en phase de diérentes soures est reherhée.
C'est le as pour les lasers à impulsions ourtes ou le large spetre a besoin d'être ontrlé en
phase pour onserver toujours les plus ourtes durées d'impulsions. Il est don néessaire de
pouvoir adapter la phase de haque omposante spetrale individuellement an de rétro-
agir sur les perturbations environnementales. Mais le ontrle de la phase spetrale est
également très utile, lorsque l'on veut mettre en phase plusieurs soures indépendantes
(des diodes lasers par exemple) pour produire des interférenes onstrutives et obtenir des
soures très énergétiques. Dans es deux as, le séparateur spetral ompat assoié à un
système de ontrle de la phase (piston ou valve optique) peut probablement répondre aux
attentes liées à es appliations.
Fig. 1.18  Réalisation possible d'un orreteur de phase spetrale pour la mise en phase
de soures.
1.2.4 Ampliation par étalement spetral spatio-temporel
L'ampliation d'un signal temporellement étiré produit des eets de distortions. On
peut en partiulier soulever le problème du rétréissement par le gain. En eet, le spetre
de l'impulsion à une forme de lohe et l'énergie à la longueur d'onde entrale est plus
intense que sur les bords. Lors de l'ampliation, le milieu à gain transfère alors préféren-
tiellement l'énergie à la longueur d'onde entrale plutt qu'aux longueurs d'ondes latérales.
Le spetre s'ane alors et diminue la durée de l'impulsion. Cet eet est une limitation pour
maintenir des ourtes durées d'impulsions. En utilisant habilement le séparateur spetral
ompat pour disperser les longueurs d'onde dans un plan, on peut envisager d'amplier
les longueurs d'ondes individuellement ave un gain personnalisable et ainsi éviter l'eet
de rétréissement par le gain.
Fig. 1.19  Réalisation possible d'un ampliateur linéaire permettant potentiellement
d'éviter le rétréissement par le gain.
Chapitre 2
Les réseaux de Bragg
2.1 Introdution
Ce hapitre a pour but de présenter les réseaux de volume à pas variable, dit réseaux de
Bragg "hirpés". Les réseaux de volume ont la propriété de dirater la lumière dans deux
ordres uniquement, l'ordre 0 et l'ordre -1. De plus, dans ertaines onditions il est possible
d'obtenir une intensité nulle dans l'ordre zéro. La lumière est alors dispersée sans perte
dans l'ordre -1. Enn, en ontrlant orretement l'enregistrement du réseau de Bragg, il
est possible de s'assurer que l'ordre -1 se propage dans la diretion opposée au faiseau
inident. On obtient alors le omportement d'un miroir, on appelle e type de réseau des
miroirs de Bragg.
Pour omprendre omment fontionnent es réseaux nous rappellerons tout d'abord
omment fontionnent les réseaux ns (en 2 dimensions). En onsidérant ensuite qu'il y
a diration et interférene dans la troisième dimension, nous omprendrons omment
fontionnent les réseaux de volume. Ces bases permettront de modéliser les réseaux de
Bragg utilisés pour l'étirement d'impulsions femtoseondes et de aluler les ordres de
grandeur néessaires à la réalisation d'un omposant.
A l'issue de e hapitre, nous disposerons d'un outil de modélisation omplet pour
onevoir le réseau de Bragg à pas variable le mieux adapté pour réaliser un étireur sur
une haîne laser femtoseonde lassique. Ce réseau devra remplaer un étireur lassique de
type Oner et montrer ainsi l'interopérabilité entre les étireurs lassiques et e nouveau
type d'étireur. Mais et outil de modélisation et de simulation pourra être exploité au
delà du "simple" remplaement d'étireur de type étireur de Oner. En eet, il pourra être
utilisé pour réaliser des étireurs plus exotiques ayant des réponses en phases personnalisées
mais également des réponses en amplitude. Modier la réponse en amplitude spetrale d'un
étireur permet par exemple de ompenser les eets de rétréissement par le gain toujours
pour atteindre les durées les plus ourtes possibles en onservant le spetre le plus large
possible.
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2.2 Diration, interférenes, réseaux mines (2D)
2.2.1 Diration par une fente
La diration par une fente est un modèle théorique utilisé pour modéliser les phéno-
mènes de diration et d'interférenes en optique.
Une fente est une ouverture de largeur a et de longueur innie, entrée sur l'origine
(la fente s'étend de −a2 à a2 suivant l'axe z). Du fait de la symétrie par translation du
problème, on ne onsidère les variations d'intensité que sur un seul axe z (voir g. 2.1).
Fig. 2.1  Diration par une fente.
On se plae dans le as où l'éran est situé à l'inni (diration de Fraunhoer), 'est-
à-dire que les rayons qui arrivent en un point M sont onsidérés omme parallèles. C'est
le as si l'éran est plaé à plusieurs mètres de la fente.
Si l'on appelle D la distane entre l'éran et la fente, alors l'intensité I(z) en un point
z de l'éran s'érit 1 :
I(z) = I0 · sinc2
( πa
λD
· z
)
où sinc est la fontion sinus ardinal dénie par sinc(z) = sin(z)/z. I0 est l'intensité
inidente et λ est la longueur d'onde inidente.
2.2.2 Diration par N fentes
La diration par un réseau de fentes est un modèle théorique qui nous permet de
rappeler la loi des réseaux mines.
Un réseau de N fentes est onstitué de N ouvertures de largeur a et de longueur innie,
espaées d'une distane Λ que l'on appelle période du réseau. Du fait de la symétrie par
translation du problème, on ne onsidère les variations d'intensité que sur un seul axe z
(voir g. 2.2).
On se plae dans le as où l'éran est situé à l'inni , 'est-à-dire que les rayons qui
arrivent en un pointM sont onsidérés omme parallèles. Supposer que l'éran est à l'inni
revient à poser que la distane D entre l'éran et les fentes est grande devant la distane
Λ (D ≫ Λ).
1
La démonstration est faite en annexe
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Fig. 2.2  Diration par N fentes.
L'intensité I(z) en un point z de l'éran s'érit :
I(z) = I0.
sin2
(
NpiΛ
λD .z
)
N2sin2
(
piΛ
λD .z
) .sinc2 ( πa
λD
· z
)
2.2.3 Interférenes dans le plan d'observation
L'ensemble des rayons parallèles qui frappe l'éran au point M sont tous déphasés d'un
multiple du retard :
∆ϕ = 2π
Λ
λD
Au point M , le hamp total est la somme d'une série de N hamps :
E(z, t) =
N∑
s=0
Ek
=
E0
N
.
N∑
s=0
ej(ωt−k.∆ϕz)
=
E0
N
.ej(ωt−N.∆ϕz).
N−1∑
s=0
ej(−k.∆ϕz)
=
E0
N
.ej(ωt−N.∆ϕz).Σ
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Le dernier membre vaut :
Σ =
N−1∑
s=0
ej(−k.∆ϕz)
= e−j(
N−1
2
.∆ϕz).
sin(N∆ϕz2 )
sin(∆ϕz2 )
don :
E(z, t) =
E0
N
.ej(ωt+N.∆ϕz−
N−1
2
.∆ϕz).
sin(N∆ϕz2 )
sin(∆ϕz2 )
L'intensité lumineuse est le ux d'énergie, soit :
Ifentes(z) = E(z, t) · E∗(z, t) = E20 .
[
sin(N∆ϕz2 )
N sin(∆ϕz2 )
]2
= I0.
[
sin(N∆ϕz2 )
N sin(∆ϕz2 )
]2
Cette répartition d'énergie des fentes est modulée par la réponse spatiale d'une fente.
L'intensité après un réseau de N fentes s'érit alors :
I(z) = I0.
[
sin(N∆ϕz2 )
N sin(∆ϕz2 )
]2
.sinc2
( πa
λD
· z
)
On appelle ordre p de diration l'énergie diratée dans la diretion pour laquelle
l'entier p est solution de ∆ϕz2 = p[2π]. Dans es onditions, le dénominateur tend vers 0 et
I(z) est maximum.
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Fig. 2.3  interférenes à l'inni de N fentes.
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2.2.4 Loi des réseaux
Les fentes de notre réseau étant disposées de manière régulière, on a une alternane
d'interférenes onstrutives et destrutives selon l'angle de diration. On peut ainsi al-
uler, pour une longueur d'onde λ donnée, l'ensemble des angles θ pour lesquels on aura
une interférene onstrutive (ordre de diration du réseau).
Fig. 2.4  Diration d'un réseau dans la diretion θ. Il est important de préiser que θ
est une valeur algébrique. Cela signie qu'en réexion, l'angle de diration θ est négatif,
e qui permet de retrouver la loi des réseaux en réexion.
La fontion de transmission du réseau T (z) peut être très diversiée (réseaux sinusoï-
daux, réseaux binaires, réseaux de phase...). Cependant, elle restera toujours périodique de
période Λ et sera don de la forme suivante :
T (z) ∝
P∑
p=0
αpe
j 2pipz
Λ
L'onde plane, monohromatique, de longueur d'onde λ, de veteur d'onde
−→
k et d'am-
plitude U est inidente dans le milieu d'indie ni ave un angle i sur le réseau (voir gure
2.4). La projetion du hamp sur l'axe z nous permet d'érire que l'onde résultante est
proportionnelle à l'expression suivante :
u ∝ Ue−j 2pinizλ sin(i).ej 2pipzΛ
Les ondes diratées dans le milieu d'indie nθ et dans la diretion dénie par l'angle
θ s'érivent sous la forme :
v ∝ V e−j 2pinθzλ sin(θ)
A l'aide des deux relations préédentes et en ne tenant ompte que de l'argument des
exponentielles on obtient la relation suivante :
−2πniz
λ
sin(i) +
2πpz
Λ
= −2πnθz
λ
sin(θ)
Ce qui nous donne la loi des réseaux :
(nθsin(θ)− nisin(i)) = −p λ
Λ
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Dans la suite, on prendra ni = nθ = n. Cela revient à onsidérer que nous nous trouvons
dans un milieu d'indie n égal à l'indie moyen du réseau. Il sut ensuite pour onnaître
la diretion de propagation en dehors du réseau (dans l'air par exemple), d'utiliser la loi
de Snell-Desarte.
2.3 Eets d'épaisseur dans les réseaux, réseaux épais (3D)
Les propriétés de diration d'un réseau se modient de façon signiative lorsque sa
période est bien plus petite que l'épaisseur du matériau dans lequel il est enregistré. Dans
un réseau épais, l'angle d'inidene du faiseau de leture est xé par le pas du réseau et
par la longueur d'onde du faiseau de leture, et ne peut pas être hoisi de façon arbitraire
omme 'est le as pour un réseau mine. De plus il existe seulement une onde diratée
prinipale et toute l'énergie du faiseau de leture peut être transférée à ette onde. Nous
établirons tout d'abord la ondition sous laquelle on peut onsidérer que le réseau est épais
et négliger tous les ordres diratés sauf le prinipal. Nous traiterons ensuite de la théorie
des ondes ouplées de Kogelnik [44℄ et donnerons les formules du rendement de diration
et de la séletivité spetrale pour des réseaux en réexion.
2.3.1 Critère d'épaisseur pour un réseau
Les matériaux photosensibles utilisés en holographie sont d'épaisseur non-nulle et il
est très important d'étudier les eets d'épaisseur sur les propriétés de la diration. Par
exemple un lm holographique ayant une épaisseur d'environ 20 mirons ave un pas des
franges inidentes sur le lm de l'ordre d'un miron possède une épaisseur 20 fois plus
grande que le pas des franges. Dans de telles situations nous devons tenir ompte de l'aspet
tridimensionnel du matériau. Dans la suite nous onsidérons le as simple d'un hologramme
élémentaire, un réseau produit par l'interférene de deux ondes planes dans le matériau
induisant des variations spatiales de permittivité et/ou de ondutivité. Lorsque 'est la
permittivité qui varie, le réseau est appelé réseau de phase. Lorsque 'est la ondutivité,
le réseau est dit d'absorption (ou d'amplitude). Dans ertains as on peut avoir un réseau
mixte présentant à la fois des variations périodiques de permittivité et de ondutivité.
Dans la pratique e sont les réseaux de phase qui sont les plus intéressants (pas de perte
d'énergie).
Considérons un modèle simplié de réseau épais. La lumière inidente est diratée par
les strates du réseau qui sont perpendiulaires à l'axe des z (Fig.2.5). Les rayons tels que
(1) et (2) diratés par deux points homologues situés sur deux strates onséutives sont
en phase si la diérene de marhe entre eux est égale à un nombre entier de longueurs
d'onde.
nΛ(sin θ − sin i) = p.λ; p ∈ [0,±1,±2, ...] (2.1)
Où n est l'indie de réfration moyen du réseau et, aussi, elui du milieu extérieur au
réseau ; λ est la longueur d'onde de la lumière dans le vide. Cette équation, en fait, est
l'équation d'un réseau mine, elle ne tient pas ompte de l'épaisseur du réseau. Dans un
réseau épais, l'angle de diration θ doit satisfaire, en plus, une autre ondition : des rayons
tels que (2) et (3) diratés par la même strate mais à diérentes profondeurs (Fig.2.5)
doivent être en phase ou presque en phase pour que l'amplitude totale diratée par une
strate sur toute sa longueur soit maximale.
La diérene de marhe entre les rayons (2) et (3) vaut ∆ϕ = nx(cos i− cos θ). Si r est
l'amplitude diratée par unité de longueur d'une strate, l'amplitude diratée par toute
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Fig. 2.5  Diration par un réseau épais suivant la diretion x.
la strate d'épaisseur ∆x est :
R =
∫ ∆x
0
r exp
[
j
2πnx
λ
(cos i− cos θ)
]
dx
= r∆x exp
[
j
πn∆x
λ
(cos i− cos θ)
]
sinc
[
πn∆x
λ
(cos i− cos θ)
]
(2.2)
|R| est maximal pour θ = ±i ; θ = i orrespond a l'ordre zéro (p = 0) dans l'équation
(2.1) ; 'est le faiseau transmis diretement. θ = −i orrespond à l'ordre -1 et il est le
plus intense parmi les faiseaux diratés. La ondition θ = −i orrespond à la réexion
du faiseau inident sur la strate du réseau, les rayons rééhis à diérentes profondeurs
parourant le même hemin optique. Substituant θ = −i et p = −1 dans l'équation (2.1),
nous obtenons une relation entre l'angle d'inidene et le pas du réseau :
sin i =
λ
2nΛ
(2.3)
Le faiseau de leture doit satisfaire ette ondition appelée ondition de Bragg. Contrai-
rement à un réseau mine, l'angle d'inidene dans un réseau épais ne peut pas être hoisi
indépendamment de λ.
A l'aide des équations (2.1) à (2.3) nous pouvons aluler les intensités relatives des
ordres par rapport à l'ordre prinipal, p = −1, lorsque le faiseau de leture obéit à la
ondition de Bragg. Calulons par exemple, l'intensité relative dans l'ordre +1. L'angle θ
pour p = 1 est donné par :
sin θ =
3
2
λ
nΛ
(2.4)
En substituant les équations (2.3) et (2.4) dans (2.2), l'intensité relative dans l'ordre
+1 devient :
Ip=1
I0
= sinc2
[
πn∆x
λ
{(
1− λ
2
4n2λ2
) 1
2
−
(
1− 9λ
2
4n2λ2
) 1
2
}]
(2.5)
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Pour λ = 0,5-µm, n = 1, 5, Λ = 1-µm, ∆x = 15-µm, l'intensité relative dans l'ordre +1
est 3.10−3. Pour des angles i, θ petits, ( < 45), par un développement limité, la formule
(2.5) se réduit à :
sinc2
(
πλ∆x
nΛ2
)
(2.6)
Lorsque le paramètre
piλ∆x
nΛ2 est supérieur à 10 (e paramètre est appelé le fateur Q
du réseau), l'intensité relative dans les ordres supérieurs ne dépasse pas 1% et l'on peut
onsidérer que seulement l'ordre zéro et l'ordre -1 existent dans le volume du réseau.
2.3.2 Réseaux épais en transmission et en réexion
On distingue parmi les réseaux épais deux types partiuliers :
1. les réseaux en transmission ;
2. les réseaux en réexion.
On parle de réseaux en transmission lorsque l'onde inidente E+ et l'onde diratée
E− se trouvent de part et d'autre du réseau (gure 2.6 à gauhe). Les réseaux en réexion
sont, au ontraire, les réseaux pour lesquels l'onde inidente E+ et l'onde diratée E− se
trouvent du même té du réseau (gure 2.6 à droite). La gure 2.6 montre qu'un même
réseau épais peut-être utilisé à la fois en réexion et en transmission. Cette bivalene
dépend de la longueur d'onde inidente et de son angle d'inidene sur le réseau. Dans
tous les as, si
−→
K est le veteur d'onde du réseau déni par ‖−→K‖ = 2piΛ et dont la diretion
est perpendiulaire aux strates d'indie et
−→
β+ et
−→
β− les veteurs d'onde, respetivement
de l'onde inidente et l'onde diratée, alors la relation de Bragg,
−→
K =
−→
β+ −−→β− doit être
vériée.
Fig. 2.6  Réseau de Bragg en transmission (gauhe). Réseau de Bragg en réexion (droite).
Dans la suite, nous nous intéresserons tout partiulièrement aux réseaux en réexion
ar e type de réseaux se omporte omme des miroirs (d'où le nom réseau en réexion). En
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eet, haque strate du réseau rééhit partiellement l'onde inidente E+ et un phénomène
d'interférenes onstrutives permet de mettre en phase haune de es réexions. Le prin-
ipe est identique aux miroirs diéletriques à pas variable utilisé dans les systèmes lasers
femtoseondes. La gure 2.7 montre omment tirer parti de e type de réseau pour étirer
des impulsions. En pratique, haque omposante spetrale de l'impulsion ourte parourt
au sein du réseau un hemin optique diérent et est don déalée temporellement en sortie
du réseau par rapport au reste du spetre.
Fig. 2.7  miroir holographique de Bragg à pas variable.
2.3.3 Réseau en réexion, Théorie des ondes ouplées
Le réseau épais que nous allons étudier est représenté sur la gure 2.8.
Fig. 2.8  Réseau de Bragg en réexion.
L'axe des z est perpendiulaire aux surfaes limitant le milieu diéletrique. Les strates
sont perpendiulaires au plan d'inidene xz. Le réseau a une longueur totale L. Le veteur
réseau
−→
K , de module 2piΛ est perpendiulaire aux strates. Pour simplier l'analyse nous pre-
nons la permittivité moyenne du milieu formant le réseau égale à elle du milieu extérieur.
Cela implique que toute l'analyse se fait "à l'intérieur" du réseau. Pour onnaître les angles
de diration des diérentes ondes il sut d'appliquer les lois de Snell-Desartes . Soit une
onde plane E+, polarisée parallèlement à l'axe des y, arrivant à inidene normale sur le
réseau (θ = 0). L'onde inidente E+ donne naissane à une onde rééhie E− et il y a
éhange d'énergie entre es deux ondes tout au long de leurs trajets dans le volume du
réseau. Pour étudier la propagation de es ondes dans le réseau de volume, nous devons
résoudre l'équation d'onde salaire :
△E˜(ω) + k2(z, ω)E˜(ω) = 0 (2.7)
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Le hamp életrique est la somme des hamps se propageant en sens inverse l'un de
l'autre :
E˜(x, y, z, ω) = E˜+(x, y, z, ω).e
j(β(ω)z) + E˜−(x, y, z, ω).e−j(β(ω)z) (2.8)
Le module du veteur d'onde k(z, ω) s'érit sous la forme :
k(z, ω) =
ω.n(z, ω)
c
=
ω
c
.(n(ω) + ∆n) (2.9)
La variation de l'indie de réfration induite par l'insription du réseau de Bragg est
modélisée sous la forme :
∆n = ∆n(z) cos(2kBz + ψ(z)) = ∆n(z) cos(Kz + ψ(z)) (2.10)
On obtient alors :
k2(z, ω) = β + 2βκ
{
ejΥ(z) + e−jΥ(z)
}
(2.11)
Dans le alul de k2(z, ω) la ontribution ∆n2 est négligeable ar la modulation d'indie
est très faible. Nous avons érit β(ω) pour ωn0(ω)c et κ =
ω∆n
2c =
pi∆n
λ . κ est appelée la
onstante de ouplage. Elle joue un rle fondamental dans la théorie des ondes ouplées
puisque si elle-i est nulle il n'y a pas de réseau et pas de diration. Υ(z) quant-à lui
vaut 2kBz+ψ(z). D'un point de vue physique il est important de détailler la ontribution
de haun des termes qui dérivent la modulation d'indie.
≻ ∆n(z) est l'enveloppe de la modulation d'indie
≻ kB est le veteur d'onde de Bragg prinipal
≻ Υ(z) rend ompte de la variation longitudinale de la période (hirp)
A partir de Υ(z) l'argument du osinus de (2.10) on peut dénir le veteur d'onde de
Bragg du réseau par :
K(z) =
dΨ
dz
= 2kB +
dψ(z)
dz
(2.12)
La période spatiale Λ de la variation d'indie peut alors s'exprimer en fontion de la
fontion ψ(z) :
Λ(z) =
2π
K(z)
=
2π
2kB +
dψ(z)
dz
En injetant (2.8) et (2.11) dans l'équation de propagation (2.7) on obtient :[
d2E˜+
dz2
+ 2jβ
dE+
dz
+ (β2 − β2)E˜+
]
ejβz
+
[
d2E˜−
dz2
− 2jβ dE˜−
dz
+ (β2 − β2)E˜−
]
e−iβz
+2βκ
[
E˜+
(
e−j(βz−2δkz+ψ(z)) + ej(3βz−2δkz+ψ(z))
)]
+ 2βκ
[
E˜−
(
ej(βz−2δkz+ψ(z)) + e−j(3βz−2δkz+ψ(z))
)]
= 0 (2.13)
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En utilisant l'approximation de l'enveloppe lentement variable à l'éhelle de la longueur
d'onde : ∣∣∣∣∣d
2E˜±
dz2
∣∣∣∣∣≪
∣∣∣∣∣βdE˜±dz
∣∣∣∣∣ (2.14)
on trouve :
[
j
dE˜+
dz
]
ejβz +
[
j
dE˜−
dz
]
e−jβz
+2βκ
[
E˜+
(
e−j(βz−2δkz+ψ(z)) + ej(3βz−2δkz+ψ(z))
)]
+ 2βκ
[
E˜−
(
ej(βz−2δkz+ψ(z)) + e−j(3βz−2δkz+ψ(z))
)]
= 0 (2.15)
ave :
δk = β − kB (2.16)
exprimant le désaord de Bragg par rapport au veteur d'onde de Bragg du réseau kB .
Dans ette nouvelle équation, on s'aperçoit qu'il y a des termes osillant rapidement en
3β(ω)z. Ces termes sont moyennés à 0 dans l'approximation dite synhrone. Une ondition
néessaire pour que la théorie des ondes ouplées soit valable est don que δk ≪ β(ω). En
isolant le fateur des exponentielles en ±jβ(ω)z, on obtient les équations ouplées pour
haque enveloppe :
± j dE˜±
dz
+ κE˜∓e∓j(2δkz−ψ(z)) = 0 (2.17)
2.3.4 Réseau en réexion, as des réseaux à pas xe
On se plae maintenant dans le as où ψ(z) est onstant (pour simplier les aluls on
prendra ψ(z) = 0), le réseau est alors à pas xe. Nous allons étudier phénoménologiquement
la "brique élémentaire" de tout réseau. L'objetif est de onnaître la solution des équations
ouplées suivantes.
j
dE˜+
dz
+ κE˜−e−j(2δkz) = 0 (2.18)
− j dE˜−
dz
+ κE˜+e
+j(2δkz) = 0 (2.19)
On obtient alors pour E˜− l'équation du seond ordre suivante :
d2E˜−
dz2
− 2jδkdE˜−
dz
− κ2E˜− = 0 (2.20)
Pour trouver la solution de ette équation on prend omme onditions initiales :
≻ E˜+(0−) = 1, juste avant l'entrée dans le réseau, seul E˜+ existe ;
≻ E˜−(d) = 0, Après une distane d, E˜+ ne transfert plus d'énergie à E˜−.
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La solution de ette équation pour les onditions initiales préédemment itées est de
la forme :
E˜−(z) = C.ej2δkz
[
e−
√
κ2−δk2z − e−
√
κ2−δk2(z−2d)
]
(2.21)
Pour déterminer la onstante C, on alule dE˜−dz à l'aide de l'équation (2.21) en z = 0
qui vaut −jκ selon l'équation (2.19). On trouve :
C =
−jκ
jδk(1 − e−2
√
κ2−δk2d)−√κ2 − δk2(1 + e−2
√
κ2−δk2d)
(2.22)
Après simpliation de l'expression, on obtient le hamp életrique de l'onde E˜−, qui
s'érit :
E˜−(z) = −jκ.ejδkz
[
sinh(
√
κ2 − δk2(d− z))
δk.sinh(
√
κ2 − δk2.d)−√κ2 − δk2.cosh(√κ2 − δk2.d)
]
(2.23)
La grandeur physique d'intérêt dans le as que nous traitons ii est l'eaité de dira-
tion η qui orrespond à l'intensité normalisée de E˜− en sortie du réseau. Il est important
de préiser que la sortie d'un réseau en réexion se trouve en z = 0 pour l'onde rééhie
E˜−. On trouve alors l'expression de η démontrée par Kogelnik [44℄ pour les réseaux en
réexion :
η = E˜−(0).E˜∗−(0) =
sinh2(
√
κ2 − δk2.d)
sinh2(
√
κ2 − δk2.d) + 1− δk2
κ2
(2.24)
2.3.4.1 Réseau en réexion à pas xe dans les onditions de Bragg
Lorsque les onditions de Bragg sont remplies, le déphasage δk est nul (β = kB). Les
expressions du hamp et de l'eaité de diration se simplient. On obtient :
E˜−(z) = j
[
sinh(κ.(d − z))
cosh(κ.d)
]
(2.25)
et,
η = tanh2(κ.d) = tanh2
(
π∆nd
λ
)
(2.26)
A e stade, il est important de noter que l'eaité de diration dépend du produit
∆n × d. En eet, pour une eaité de diration donnée ( par exemple : η = 90%), il
existe une innité de ouples (∆n,∆z) de modulation d'indie et d'épaisseur du réseau
pour lesquels η(∆n,∆z) = tanh2(pi∆n∆zλ ) = 0, 9.
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2.3.4.2 Réseau en réexion à pas xe hors des onditions de Bragg
La diérene entre deux réseaux à pas xe de même eaité se situe hors Bragg. En
eet, en reprenant les équations de propagations (2.24) et en tenant ompte ette fois du
désaord δk, l'eaité de diration en fontion de la longueur d'onde à l'inidene de
Bragg peut s'érire sous la forme :
η(λ) =
1
1 + 1−δk
2/κ2
sinh2(
√
κ2−δk2.d)
ave :
δk = πn(
2
λ
− 1
Λ
)
et :
κ =
π∆n
λ
Sur la gure 2.9 on a représenté l'eaité de diration en fontion de la longueur
d'onde de réseaux à pas xe pour les ouples (∆n,∆z) suivants qui ont la même eaité
max de 90% :
≻ ∆n = 10−3 , ∆z = 470-µm;
≻ ∆n = 5.10−4 , ∆z = 940-µm;
≻ ∆n = 10−4 , ∆z = 4,7-mm.
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Fig. 2.9  Réseau de Bragg en réexion pour diérents ouples (∆n,∆z).
La bande passante est dans e as une fontion roissante de ∆n : elle passe de 0,1-nm
(aux premiers zéros) pour ∆n = 10−4 à 1-nm pour ∆n = 10−3. Il est important de noter
que, onnaissant l'eaité de diration en fontion de la longueur d'onde et l'eaité
maximum à Bragg il est faile de remonter au paramètre physique ∆n du réseau. Cette
démarhe est ommunément appelée problème inverse. Dans ette première partie, nous
avons don étudié les réseaux de Bragg à pas xe onstituant la "brique élémentaire"
permettant la réalisation de réseaux de Bragg à pas variable dits "réseaux hirpés".
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2.4 Modélisation des réseaux de volumes
2.4.1 Réseau en réexion à pas variable
Les réseaux de Bragg à pas xe permettent de réaliser des miroirs dont la réetivité
est ontrlée. En revanhe, ils induisent inévitablement une modiation (faible) de la
phase spetrale intrinsèque aux réseaux en raison d'une part de la dépendane de l'indie
ave la longueur d'onde et d'autre part au fait que les hemins optiques parourus en
leur sein par les diérentes longueurs d'onde sont distints (l'aord de Bragg n'étant pas
vérié pour toutes les longueurs d'onde qui sont rééhies, le hamp pénètre plus ou moins
profondément dans le réseau introduisant une variation du délai de groupe diérente pour
haque longueur d'onde) . L'intérêt d'un réseau à pas variable est qu'il permet d'obtenir une
phase spetrale prédénie. Ce réseau onsiste en un empilement de réseaux élémentaires
dont le pas varie en fontion de la profondeur dans le réseau. Ainsi toutes les longueurs
d'onde d'une impulsion inidente sur le réseau sont rééhies suessivement. Pour illustrer
et eet, on peut utiliser la méthode de la réexion pontuelle. Cette méthode repose
sur l'approximation selon laquelle les longueurs d'onde sont rééhies dans le réseau à la
position donnée imposée par la ondition de Bragg :
β(z) =
K(z)
2
(2.27)
Cette vision est partiellement fausse dans la mesure ou une onde donnée ne se rééhit
pas en un point mais interagit ave le réseau de diration tout entier pour donner naissane
à une onde rééhie issue de l'ensemble des interférenes onstrutives sur les strates du
réseau. Cependant, ette tehnique permet de omprendre la "physique" des réseaux de
Bragg hirpés. Ainsi pour ontrler la dispersion du réseau on agit sur le paramètre Λ, pas
loal du réseau, pour déterminer le hemin optique parouru pour haque longueur d'onde
de l'impulsion ourte.
2.4.1.1 Prinipe de la réexion pontuelle
La tehnique suivante permet d'obtenir une expression analytique pour la fontion
ψ dans le as de réseaux hirpés ayant des aratéristiques relativement simples et en
négligeant la dispersion du matériau. Pour des as plus omplexes, seule une résolution
numérique est possible. D'autre part, le oeient de réetivité du réseau, lui n'est pas
pris en ompte.
Le problème inverse onsiste don à déterminer les paramètres physiques d'un réseau
de Bragg hirpé en fontion de la réponse spetrale souhaitée. Nous allons dans un premier
temps étudier une approhe analytique : la méthode de la réexion pontuelle. Cette mé-
thode repose sur l'approximation selon laquelle les longueurs d'ondes sont rééhies dans
le réseau à la position donnée par la ondition de Bragg :
β(z) =
K(z)
2
(2.28)
On se donne une réponse spetrale ible ave en partiulier une phase spetrale ψ(ω).
A partir de là on en déduit le délai de groupe T (ω) qui est la dérivée de ψ par rapport à
ω. Ce délai de groupe peut s'exprimer en fontion de la distane parourue dans le réseau
pour haque fréquene :
T (ω) =
2n(ω)z(ω)
c
(2.29)
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Cette relation donne don la position où haque fréquene est rééhie z(w). Par in-
version, on peut en déduire la relation ω(z). L'utilisation de la ondition de Bragg est la
dernière étape qui permet de aluler dans un premier temps la quantité K(z) dénie par :
K(z) = 2kB +
dψ(z)
dz
(2.30)
La fontion ψ(z) s'en déduit alors par intégration2. La période physique Λ(z) est di-
retement reliée à ψ(z) par :
Λ(z) =
2π
K(z)
=
2π
2kB +
dψ(z)
dz
(2.31)
2.4.2 Modélisation des réseaux de Bragg à pas variable en réexion
Dans les paragraphes préédents, nous avons étudié théoriquement et phénoménolo-
giquement les briques élémentaires des réseaux de Bragg que nous souhaitons utiliser.
Cette étude a ses limites et il est maintenant néessaire d'utiliser un modèle numérique
pour simuler les miroirs de Bragg que nous voulons réaliser. Pour ela, nous allons utiliser
une méthode diérentielle ouramment nommée "Layer Peeling". Cette méthode s'appuie
sur un argument de ausalité pour les ondes se propageant dans le milieu, onsistant à
onsidérer que le ouplage à l'entrée du réseau entre l'onde inidente et l'onde rééhie
est uniquement déterminé par la réponse impulsionnelle. En eet, "au tout début", la lu-
mière n'a pas le temps de se propager profondément dans le réseau et elle ne voit que la
"première ouhe". Une fois le oeient de ouplage déterminé numériquement dans la
première ouhe ("layer"), on propage alors les hamps vers la seonde ouhe. Cette pro-
pagation est alulée via l'intégration des équations ouplées vues préédemment ou par
la méthode des matries de transfert présentée dans la suite. Ainsi, on se retrouve dans la
même situation qu'au début de "l'exerie", mais la première ouhe ne ontribue plus, elle
a été épluhée ("peeled o"). Le gros avantage de ette tehnique sur d'autres algorithmes
est une meilleure eaité et surtout une omplexité moindre [16℄.
Pour appliquer ette méthode, il est souvent d'usage de faire un hangement de va-
riable pour inorporer toute l'information des paramètres physiques du réseau dans un
seul oeient [16℄. On pose ainsi :{
E˜+(z, t) = u˜(z, t)e
−jδkz
E˜−(z, t) = v˜(z, t)ejδkz
(2.32)
Le système (2.17) devient ave les nouvelles variables :
du˜
dz
− ju˜δk − qv˜ = 0
dv˜
dz
+ jv˜δk − q∗u˜ = 0 (2.33)
2
Le alul analytique pour un délai de groupe purement linéaire est présenté en annexe
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où le oeient de ouplage omplexe est déni par :
q(z) = jκ(z)e−iψ(z) (2.34)
si on l'exprime en fontion des variables physiques du réseau, on trouve :
q(z) =
π∆n(z)
λ
e−j(ψ(z)+
pi
2 )
(2.35)
q ontient toute l'information sur le réseau :
≻ son module est proportionnel à l'enveloppe du réseau ;
≻ sa phase donne l'information sur la fontion ψ qui donne les variations de la période
du réseau en fontion de la position z.
En pratique, on obtient :
∆n(z) =
|q|
2kB
(2.36a)
Λ(z) =
2π
2kB +
d
dz (arg(q))
(2.36b)
Le système (2.33) est résolu numériquement pour haque fréquene e qui permet d'ob-
tenir la réetivité du réseau r(ω) = v˜(ω)u˜(ω) . L'amplitude spetrale de l'impulsion rééhie
est alors simplement :
E˜r(x, y, z, ω) = r(ω)E˜0(x, y, z, ω) (2.37)
Le hamp életrique s'obtient alors par transformée de Fourier inverse de (2.37).
2.4.2.1 Méthode des matries de transfert
La philosophie de la tehnique des matries de transfert est de disrétiser le réseau en
setions uniformes dont les aratéristiques physiques sont onstantes (Fig. 2.10). En eet,
dans e as il est faile de aluler la matrie de transfert Mi de haque setion i.
Fig. 2.10  disrétisation du réseau de Bragg en setion uniformes.
Dans le as où q est indépendant de z, le système (2.33) se résout failement et on peut
en déduire la matrie de transfert d'une setion uniforme telle que :(
u˜i+1
v˜i+1
)
= Mi
(
u˜i
v˜i
)
(2.38)
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La matrie de transfert Mi s'érit [16℄ :
Mi =
(
cosh(γi∆z) + j
δk
γi
sinh(γi∆z)
qi
γi
sinh(γi∆z)
q∗i
γi
sinh(γi∆z) cosh(γi∆z)− j δkγi sinh(γi∆z)
)
(2.39)
où ∆z est la longueur de haque setion et γi est déni par :
γ2i = |qi|2 − δk2 (2.40)
Comme les équations ouplées ne sont valables que lorsque les paramètres du réseau de
Bragg varient lentement à l'éhelle de la longueur d'onde, la longueur élémentaire ∆z doit
être plus grande que la période du réseau de haque setion :
∆z > Λi (2.41)
On peut aluler la matrie de transfert de haque setion par (2.39), la matrie de
transfert de toute la struture s'obtient par un produit de matries :
M =
∏
i
Mi =
(
M11 M12
M21 M22
)
(2.42)
On obtient don la relation pour un réseau de longueur L :(
u˜(L)
v˜(L)
)
=
(
M11 M12
M21 M22
)(
u˜(0)
v˜(0)
)
(2.43)
Dans la modélisation, le réseau dans sa totalité est un système onservatif si bien que
de même que pour haque setion élémentaire :{
M22 = M
∗
11
M21 = M
∗
12
(2.44)
En appliquant les onditions aux limites, u˜(0) = 1 et v˜(L) = 0, on en déduit que :
r = v˜(0) = −M
∗
12
M∗11
(2.45)
Le oeient de réexion est ainsi déterminé par (2.45) pour haque fréquene.
2.4.2.2 Méthode des matries de transfert simpliée
Dans le as où ∆z ≪ L, on peut montrer que la matrie de transfert Mi d'une setion
uniforme est équivalente au produit de deux matries plus simples [16℄ :
M ≈M∆zMρ (2.46)
Mρ est la matrie dérivant un miroir ave un oeient de réexion omplexe ρ :
Mρ =
(
1− |ρ|2)− 12 ( 1 −ρ∗−ρ 1
)
(2.47)
où ρ est relié au oeient omplexe du réseau par la relation :
ρ = − q
∗
|q| tanh(|q|∆z) (2.48)
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On peut retrouver l'expression (2.47) deMρ en prenant la limite dans la matrie générale
(2.39) quand |q| −→ ∞ tout en gardant le produit q∆z ni. Dans ette situation, la réexion
est bien loalisée en un point donné (omme pour un miroir).
M∆z est la matrie dérivant une propagation sur une distane ∆z :
M∆z =
(
ejδk∆z 0
0 e−jδk∆z
)
(2.49)
Cette expression s'obtient en prenant la limite dans (2.39) quand |q| −→ 0 puisque
dans e as il n'y a plus de ouplage et la matrie représente simplement la propagation
des hamps.
Dans e modèle, le réseau est don remplaé par une série de miroirs disrets séparés
d'une distane ∆z et aratérisés par le oeient de réexion omplexe ρi (voir Fig. 2.11).
La réetivité du réseau se alule don en évaluant un produit de matries de transfert
plus simples que dans le paragraphe préédent. On peut alors trouver une relation plus
simple d'utilisation pour aluler la réetivité.
Fig. 2.11  modélisation du réseau en une série de miroirs
Pour ela, onsidérons la relation entre les hamps avant et après transfert par la matrie
Mi. Celle-i se alule simplement :
Mi = M∆z,iMρ,i =
(
1− |ρ|2)− 12 ( ejδk∆z −ρ∗i ejδk∆z−ρie−jδk∆z e−jδk∆z
)
(2.50)
En utilisant (2.38) : (
u˜i+1
v˜i+1
)
= Mi
(
u˜i
v˜i
)
on en déduit que :
ri+1 =
v˜i+1
u˜i+1
=
ri − ρi
1− riρ∗i
e−2jδk∆z (2.51)
et réiproquement :
ri =
ρi + ri+1e
2jδk∆z
1 + ri+1ρ∗i e2jδk∆z
(2.52)
Ces deux relations de réurrene sont partiulièrement simples et permettent de aluler
la réexion du réseau en partant soit du début (relation 2.51) soit de la n du réseau
(relation 2.52). Évidemment, pour le alul de la réponse spetrale du réseau, on utilisera
don (2.52), mais dans le adre du alul inverse
3
qui onsiste à déterminer les paramètres
physiques du réseau onnaissant sa réponse spetrale, on peut utiliser 2.51.
3
l'algorithme du alul inverse est détaillé en annexe
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2.5 Simulations et ordres de grandeur
En onlusion, nous allons étudier d'un point de vue théorique les performanes des
réseaux de Bragg hirpés pour l'étirement d'impulsions ourtes. En utilisant l'algorithme
vu préédemment, nous réaliserons des simulations permettant de dimensionner les ompo-
sants en termes de modulation d'indie ∆n, de longueur L et de variation de période Λ(z).
Comme appliation direte de ette méthode numérique, deux réseaux de Bragg hirpés
seront simulés :
1. Un réseau simulant une loi d'étirement linéaire entre la position z et la longueur
d'onde λ (identique à elui étudié pour la réexion pontuelle) ;
2. Un réseau simulant une loi d'étirement ompensant exatement un étireur à réseaux
de diration de type ompresseur de Treay.
2.5.1 Réseau linéairement hirpé
Le premier est le même modèle que elui utilisé dans le as de la réexion pontuelle.
Ce réseau "type" est un "as d'éole" puisque auun ompresseur "lassique" ne peut être
utilisé en omplément. Cependant il est simple à réaliser en pratique et il permet de se xer
les ordres de grandeur à atteindre dans les matériaux photo-sensibles. Pour ommener
il faut se donner un objetif à atteindre en terme de bande passante, de dispersion et
d'eaité de diration. Les paramètres reherhés seront don les suivants :
≻ un prol de type super gaussien (m = 20) ;
≻ une eaité de diration de 90% ;
≻ une bande passante ∆λ = 30-nm ;
≻ une variation du pas de 15-nm par entimètre de réseau
Le oeient de dispersion d'ordre 2 vaut alors :
φ2 =
nLλ20
πc2∆λ
(2.53)
Selon la nature du matériau holographique l'indie n varie et par onséquent φ2 éga-
lement. Deux grandes familles de matériaux étaient à notre disposition pour e travail de
reherhe :
≻ les ristaux de type LiNbO3 d'indie situé autour de n = 2, 2 ;
≻ les matériaux polymères de type PMMA ou polyuréthane dont l'indie varie autour
de n = 1, 52.
On obtient alors deux oeients φ2 pour haque espèe :
≻ φ2,LiNbO3 = 2, 3.10−24 s2 ;
≻ φ2,PMMA = 3, 4.10−24 s2.
Il est important de préiser que le prol super Gaussien a été hoisi pour la stabilité de
l'algorithme. En eet, un prol de type porte provoque un phénomène de Gibbs (artefat
mathématique produisant des osillations dans les zones de disontinuités), l'apodisation
via la super Gaussienne permet de l'éviter. La gure 2.12 présente les résultats de l'algo-
rithme pour les deux matériaux ités préédemment.
A première vue, une hose surprend fortement : l'amplitude de la modulation d'indie
n'est pas la même selon le matériau utilisé. Pourtant l'eaité de diration est indé-
pendante de l'indie de réfration. En réalité les résultats sont heureusement tout à fait
logiques. Pour des raisons de ommodité, on a hoisi omme paramètre de oneption la
variation de la longueur d'onde rééhie en fontion de la position (λ(z)) que l'on a xée
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Fig. 2.12  A gauhe : paramètre d'un réseau linéairement hirpé dans le LiNbO3. A
droite : paramètre d'un réseau linéairement hirpé dans le PMMA
à 15-nm par entimètre. On peut ainsi relier bande spetrale ∆λ et dispersion φ2 très fai-
lement par la relation (2.53). Cependant, le paramètre pertinent pour dérire la variation
de la période (le hirp) est le pas du réseau Λ(z) = λ(z)2n . Rapidement, on trouve que la
variation de la période du réseau vaut :
≻ 3,4-nm par entimètre pour le LiNbO3 ;
≻ 4,9-nm par entimètre pour le PMMA.
En d'autres termes, le désaord est plus fort pour le matériau d'indie n = 1, 52 que
pour elui d'indie n = 2, 2. On onçoit don failement que la modulation d'indie doive
s'adapter aux variations de pente de la période. La modulation d'indie est logiquement
plus forte pour une pente
d
dz (Λ(z)) plus grande puisque la zone résonnante (quasi-aord
de Bragg) se réduit.
2.5.1.1 Ordres de grandeur
Cette première simulation a permis d'évaluer les grandeurs physiques qu'il faut at-
teindre pour générer un réseau linéairement hirpé pour des impulsions relativement ourtes
(∆λ = 30-nm de bande passante totale équivaut à une impulsion gaussienne de 100-fs à
mi-hauteur). On remarque, omme prévu dans le modèle de la réexion pontuelle, que
Λ(z) est linéaire ave la position z. Compte tenu de la dispersion retenue (15-nm/m), le
réseau mesure 2-m. Dans es onditions les impulsions seraient étirées à environ :
≻ 300-ps pour le LiNbO3 ;
≻ 200-ps pour le PMMA.
Les ordres de grandeur à obtenir dans les matériaux holographiques sont don :
≻ une eaité de diration de 90% ;
≻ une longueur L = 2-m ;
≻ une bande passante de 30-nm ;
≻ une dispersion de 15-nm/m soit une entaine de pioseonde par entimètre ;
≻ une modulation d'indie de l'ordre de ∆n = 6.10−4 ;
En e qui onerne l'amplitude de la modulation d'indie, il est important de noter que
ette valeur de 6.10−4 est du même ordre de grandeur (de 10−4 à 10−3) que les valeurs
itées dans la littérature pour l'enregistrement de divers type de réseaux de Bragg pour les
matériaux préédemment ités.
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2.5.2 Réseau symétrique à un ompresseur de Treay
L'objet que nous allons traiter maintenant orrespond à la oneption d'un étireur
symétrique à un ompresseur dans la onguration de Treay. Ce ompresseur est omposé
de deux réseaux gravés parallèles, utilisé en double passage omme présenté sur la gure
2.13.
Fig. 2.13  Compresseur à réseaux gravés dans la onguration de Treay
2.5.2.1 Compresseur de Treay, alul de la réponse spetrale
Le shéma des ompresseurs lassiques qui s'appuie sur l'arrangement de Treay [51℄ à
été largement modélisé et il est faile d'évaluer les paramètres φn (ordre de dispersion du
ompresseur) en fontion des variables du ompresseur que sont :
≻ L'angle d'inidene i ;
≻ L'angle de diration θ(λ0) ;
≻ Le tirage Lc ;
≻ Le nombre de traits par millimètre N ;
≻ La longueur d'onde entrale du ompresseur λ0.
Il a été démontré que la phase spetrale d'un ompresseur de Treay peut être dé-
omposée sous la forme d'un développement de Taylor et que les termes d'ordre 2 et 3
s'expriment sous la forme :
φ2Treacy = −
8π2cLcN
2
ω3 cos2 θ
∣∣∣∣
ω=ω0
(2.54)
φ3Treacy = −
3φ2Treacy
ω
(
1− 2πcN sin θ
ω cos2 θ
)∣∣∣∣
ω=ω0
(2.55)
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Les termes supérieurs à φ3 peuvent également s'exprimer en fontion des variables du
système mais pour des impulsions de 100-fs on onsidère que les termes d'ordre supérieur
à 3 sont négligeables.
Pour xer le paramètre φ2Treacy on utilise la dispersion de 15-nm/m hoisie pour la
simulation des réseaux linéaires. De ette manière, on s'assure que l'amplitude de la mo-
dulation d'indie pour l'étireur sera de l'ordre de ∆n = 6.10−4.
En utilisant la relation (2.53) pour un matériau d'indie n = 1, 52, on obtient φ2Treacy =
−2, 3.10−24. Dans et exemple, ela signie que le ompresseur à réseau sera ompensé par
un étireur utilisant un matériau de type polymère. La valeur du φ2Treacy xe alors les
variables du ompresseur :
i θ(λ0) Lc N λ0
26.7 −42.6 350-m 1400 traits/mm 805-nm
Tab. 2.1  Paramètres du ompresseur en onguration de Treay.
On peut alors rapidement aluler le terme φ3Treacy . Le tableau 2.2 résume les para-
mètres du ompresseur :
n φnTreacy unité
2 −2, 3.10−24 s−2
3 7.2.10−39 s−3
Tab. 2.2  Valeurs φ2 et φ3 du ompresseur en onguration de Treay.
2.5.2.2 Simulations du réseau symétrique au ompresseur de Treay
La gure 2.14 présente les résultats de l'algorithme pour le réseau étireur. Contraire-
ment aux réseaux linéaires étudiés préédemment, la variation de la période ave z n'est
plus linéaire et présente lairement un éart à elle-i. La modulation est pour sa part
assymétrique. Ces propriétés sont la onséquene direte de la non-linéarité du délai de
groupe. En eet, pour obtenir une réetivité en amplitude uniforme sur toute la bande
passante de l'étireur, l'amplitude de la modulation d'indie doit s'adapter aux variations
de pente de la période. On onçoit failement que loalement une modulation d'indie plus
importante soit néessaire dans les régions où la pente
dΛ
dz est plus élevée puisque la zone
résonnante pour la longueur d'onde orrespondante est réduite. Cet eet est le même que
elui observé pour les réseaux linéaires lorsque l'on hange l'indie du matériau et par là
même, la dispersion de la période.
2.6 Conlusion
Ce hapitre a été l'opportunité de présenter la théorie des miroirs de Bragg à pas xe
et par extension les miroirs de Bragg à pas variable. Le miroir de Bragg à pas xe, brique
élémentaire des miroirs de Bragg à pas variable, a été omplètement dérit analytiquement.
Cette "déomposition" mathématique permet de bien maîtriser le omportement physique
de l'élément de base des miroirs de Bragg à pas variable. A partir de ette desription
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Fig. 2.14  Réseau de Bragg étireur adapté à un ompresseur dans la onguration de
Treay
mathématique, une onstrution plus omplexe des miroirs de Bragg à pas variable a été
proposée. Cette modélisation a été largement exploitée pour les miroirs de Bragg insrits
dans les bres e qui assure une exellente validation de e modèle. L'algorithme "layer
peeling" déompose le miroir de Bragg à pas variable en une suession de réseaux à pas
xe ave un oeient de réexion omplexe. L'ensemble des informations onernant les
ondes inidentes et rééhies est ontenu dans e oeient de réexion omplexe. La
partie réelle orrespond à l'amplitude spetrale alors que la partie imaginaire traite de la
phase spetrale. C'est ave es deux paramètres qu'il est possible de modeler à souhait
l'amplitude et la phase de l'impulsion sortant du miroir de Bragg utilisé omme étireur.
Cet outil de simulation est don parfaitement adapté pour onevoir le miroir de Bragg à
pas variable permettant de remplaer les étireurs lassiques de Öner et assurer ainsi le
transfert tehnologique. C'est l'objet de la dernière partie de e hapitre où il a été présenté
un miroir de Bragg à pas variable présentant le même omportement, en terme de phase
spetrale, qu'un étireur de type Öner. Mais et outil de modélisation permet d'envisager
d'autres omportements. En partiulier, la possibilité de modeler la réponse en amplitude
du miroir de Bragg. En eet, au ours de l'ampliation, le gain dans le T i : Sa est
maximisé à 800-nm. Ce gain non-homogène spetralement, à tendane à réduire la largeur
spetrale de l'impulsion et par onséquent à élargir la durée temporelle. Il est don possible
de réer un miroir de Bragg à pas variable ayant une réponse plus faible à 800-nm pour
produire une réponse de gain homogène sur toute la bande spetrale. Il est alors possible
de onevoir un miroir étireur qui pré-ompense les modiations de phase et d'amplitude
spetrale de la haîne laser pour obtenir en sortie la durée la plus ourte possible.
Chapitre 3
Matériaux pour l'holographie
Le rle du matériau holographique est de xer dans l'espae et de la manière la moins
réversible possible la fontion de phase obtenue à l'aide des outils présentés dans le hapitre
préédent. Ce matériau devra don présenter les aspets suivants :
≻ une bonne qualité optique pour être utilisé dans des systèmes lasers ;
≻ une bonne tenue au ux pour supporter les hautes énergies des lasers ;
≻ une bonne sensibilité pour enregistrer des réseaux de dimensions entimétriques dans
les temps les plus ourts possibles ;
≻ une bonne eaité pour obtenir un rendement de diration optimum.
L'étape de oneption du matériau holographique est don primordiale pour le suès
de es travaux de reherhe. Le hapitre suivant présente le travail exploratoire fait dans e
domaine. Il est important de préiser qu'à e jour auun matériau holographique ne répond
aux exigenes propres à la réalisation d'un réseau tel que dérit dans ette thèse. Plusieurs
axes de reherhe ont été ou sont explorés aujourd'hui au niveau du laboratoire. La diversité
des matériaux et de leur mode de fontionnement rend diile une présentation détaillée
et exhaustive. Cependant, e hapitre est l'oasion de présenter les résultats obtenus en
utlisant trois matériaux holographiques diérents. Ces matériaux appartiennent à trois
grandes familles dont les modes de fontionnement dièrent lairement et qui sont parmi
les plus utilisés de nos jours.
Dans e hapitre, nous verrons tout d'abord plus en détail les trois modes de fontion-
nement que sont la modulation d'indie par hangement de onformation de la matière, la
modulation d'indie par migration de la matière ou enore une ombinaison des deux pre-
mières (voir Fig. 3.1). Ensuite, en s'appuyant sur des résultats obtenus en laboratoire ainsi
que sur la bibliographie disponible sur des exemples de matériaux similaires, nous dresse-
rons un état des lieux des ordres de grandeur aessibles pour haque famille de matériau.
C'est ette série d'expérienes qui nous a permis de hoisir la meilleure voie pour modéliser
et onevoir un matériau holographique entimétrique qui réponde à nos exigenes. Enn,
nous présenterons les résultats de aratérisation et les limitations du nouveau matériau
holographique.
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Fig. 3.1  Exploration des matériaux holographiques d'épaisseur entimétrique.
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3.1 Introdution
La mise au point de soures lumineuses intenses permet d'atteindre des hamps éle-
triques omparables à eux qui lient les életrons à leurs noyaux au sein des atomes. Cette
ompétition entre le hamp intrinsèque et un rayonnement extérieur onduit dans les ma-
tériaux à l'observation d'eets dit non-linéaires. Dans le as des matériaux hoisis ou op-
timisés pour exalter ette non linéarité, des grandeurs indépendantes du hamp életrique
au premier ordre vont présenter une réponse proportionnelle au hamp életrique ou à une
de ses puissanes suessives ( |−→E |, ‖−→E ‖2...). Le as partiulier de matériaux dont l'indie
optique de réfration peut être modulé par l'interation ave des photons (e matériau
est dit photoréfratif), onstitue une lasse partiulièrement importante de matériaux non
linéaires adaptés à l'enregistrement holographique. Selon le type de matériaux, diérentes
réponses sont mesurées (E le hamp, I l'intensité ‖−→E ‖2...) .
≻ n = n0 + n1E
≻ n = n0 + n2I
≻ ...
On distingue également des temps de réponse allant de la femtoseonde pour des matériaux
de type PZT à la miroseonde pour les ristaux liquides photosensibilisés. D'autre part,
le réseau n'est pas permanent et s'eae sur une période plus ou moins longue en fontion
du ristal et du dopage permettant la réalisation de "swith" optique [23℄, d'opérations
d'ampliation par mélange à deux ondes [48℄ ou enore de multiplexeurs ou démulti-
plexeurs [19℄. Les ristaux ont l'avantage de pouvoir être d'exellente qualité optique et
possèdent une tenue au ux remarquable [42℄[53℄. Cependant, les problèmes de durée de
vie des hologrammes, ainsi que leur mauvaise sensibilité (supérieure à 1-J/m
2
) ont onduit
la reherhe des matériaux holographiques vers les matériaux polymères.
Les photopolymères DuPont est un exellent exemple de matériau polymère dédié à
l'Holographie [52℄. Matériau très sensible, grâe aux importantes setions eaes des
photo-amoreurs organiques, les matériaux photopolymères permettent d'enregistrer des
réseaux permanents dans des épaisseurs de plusieurs dizaines de mirons pour le Dupont à
plusieurs dizaines de millimètre pour d'autres types de matériaux polymères moins aboutis
industriellement. Les matériaux polymères possèdent une struture amorphe qui onduit
à une ondutivité thermique 2 ordres de grandeurs inférieure à des systèmes ristallins.
Dans le as d'une absorption lumineuse même résiduelle pour les matériaux polymères, ette
faible diusivité thermique est assoiée à une apaité thermique qui onduit rapidement
à une augmentation loale de la température dans le matériau. Les températures doivent
être omparées aux températures spéiques (typiquement la température de transition vi-
treuse) du polymère. Dans la pratique, les températures atteintes durant l'enregistrement
ou plus généralement la leture des hologrammes dans de tels polymères organiques sont
de l'ordre de la température de transition vitreuse et induisent alors de fortes modiations
struturales pour le matériaux se traduisant par des inhomogénéités optiques.
Aujourd'hui, pour répondre à la problématique d'un matériau holographique de di-
mension entimètrique, très sensible, de bonne qualité optique et possédant une bonne
tenue aux ux, plusieurs axes sont en ours d'exploration pour fontionnaliser des verres
inorganiques. C'est le as des matériaux de type verre PTR (Photo-Thermal-Refrative
glass) développés par Leonid B. Glebov [21℄. Notons que e dernier n'hésite pas à quali-
er son matériau de photoréfratif. Une autre voie onsiste à utiliser des matériaux sol-gel
dopés ave des éléments organiques (le dopage peut atteindre le ratio de 50%). Pour des
ratios de l'ordre de 50/50, on peut onsulter le travail de P. Cheben pour la réalisation de
miro-lentille [24℄. Conernant des ratios plus faible 10/90, on peut s'intéresser au déve-
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loppement de S. Blaya et C. Carretero pour l'enregistrement de mémoires holographiques
et plus réemment pour l'enregistrement de réseaux de Bragg à pas xe [2℄. Cette voie élé-
gante permet d'assoier la grande sensibilité des matériaux organiques à l'exellente qualité
optique et à la remarquable tenue au ux de la silie.
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3.2 Les matériaux holographiques onventionnels
3.2.1 Mode de fontionnement des matériaux holographiques onven-
tionnels
L'enregistrement holographique d'une variation spatiale d'indie au sein d'un matériau
peut avoir diverses origines dont trois approhes sont aujourd'hui partiulièrement utilisées.
≻ modulation d'indie par hangement de onformation életronique ;
≻ modulation par migration de la matière ;
≻ une ombinaison des deux.
3.2.1.1 Modulation d'indie par appliation d'un hamp életrique loal
Ce méanisme, largement dérit dans le adre des ristaux photoréfratifs, fait intervenir
un omposé qui demeure très largement minoritaire [39℄. Dans le as des ristaux photo-
réfratifs, 'est un atome donneur ou reeveur d'életrons (dopage inférieur au pourent).
Un ristal photoréfratif tel que le Niobate de Lithium (LiNbO3) peut être dopé par dié-
rents ions, le fer étant le plus ommunément utilisé. Nous pouvons dérire les méanismes
d'enregistrement dans les ristaux de la manière suivante (Fig. 3.2) :
≻ a) sous une irradiation adaptée au domaine de sensibilité, les photons réent des
életrons mobiles et des trous immobiles sur des temps très long (années) ;
≻ b) les életrons diusent dans les zones sombres et sont piégés par des atomes a-
epteurs ;
≻ ) les trous et les életrons bloqués spatialement sur les impuretés produisent un
hamp de harge d'espae.
≻ d) Dans le as d'un ristal non linéaire le hamp de harge d'espae ρ(z) modie
l'indie de réfration du matériau.
Cette variation est de l'ordre de 10−5 à 10−4, rarement 10−3 et les méthodes de xation du
réseau, bien que démontrées qualitativement, restent déliates à quantier. Pour augmen-
ter la modulation de l'indie, des dopants sont ajoutés en tant que donneur d'életrons.
Notons que es dopants assurent l'absorption des photons. Il faut don trouver un ompro-
mis entre une absorption trop forte, qui interdit les réseaux entimètriques homogènes et
une absorption trop faible qui impose des ux lumineux olossaux. Les ristaux, en raison
de leur mode de fabriation (roissane ristalline), présentent une qualité optique et une
tenue au ux exeptionnelle. Des longueurs de quelques entimètres peuvent être obtenues.
Peu sensibles, les ristaux néessitent en général une énergie de l'ordre de 1-J/m
2
pour
être enregistrés. Dans les ristaux, le hamp de harge d'espae et la modulation d'indie
sont déalés spatialement d'une distane Λ/2 orrespondant à la fréquene spatiale d'en-
registrement. C'est e déalage qui permet de réaliser des expérienes de mélange d'ondes
ar e déphasage produit un transfert d'énergie d'une onde (pompe) vers l'autre (signal).
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Fig. 3.2  Création d'un hamp de harge d'espae sous une irradiation I(z) sinusoïdale.
Les életrons se déplaent dans les zones sombres et font apparaître des trous dans les
zones élairées. Le hamp de harge d'espae rée des régions ontraintes (où l'indie est
plus fort) et des régions relaxées (indie plus faible)
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3.2.1.2 Modulation d'indie par migration et hangement de onformation
életronique
Dans le as des matériaux organiques à hangement de onformation életronique, le
omposé minoritaire ( de l'ordre de 1% ette fois) peut être traité omme un élément
diusant s'il n'est pas attahé à la matrie hte.
≻ a) Le dopant est photosensible et subit une modiation himique lorsqu'il est soumis
à une irradiation I(z) adaptée au domaine de sensibilité (éventuellement via un o-
amoreur) ;
≻ b) La rupture d'une liaison himique entraîne une variation d'indie optique extrê-
mement faible et ne xe pas le dopant qui peut alors diuser librement ;
≻ ) La variation spatiale de l'indie est relayée par la modulation de la onentration
loale en dopant c(z) ;
≻ d) La modiation et la migration du dopant densient la matière dans les zones
élairées [c(z)]. Cependant ette migration reversible limite l'importane de ette
solution à long terme.
Liés au faible transport de matière, les sauts d'indies restent très faibles (∆n de l'ordre
de 10−5 à 10−4 rarement 10−3). Le polymère qui onstitue la matrie n'a plus besoin d'être
réatif à la longueur d'onde d'insription et est pris non absorbant, e qui autorise des
épaisseurs d'enregistrement homogène nettemement plus importantes, ompatibles ave le
besoin d'hologrammes entimètriques.
Fig. 3.3  Modiation du omposé porteur d'indie sous une irradiation I(z) sinusoïdale.
[c(z)] représente la onentration loale du dopant photosensible (un olorant par exemple.
Si le omposé peut diuser, il peut y avoir migration de matière liée à la variation de
onentration.
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3.2.1.3 Modulation d'indie par migration de la matière
La mise en oeuvre d'un déplaement important de matière est utilisée dans les ma-
tériaux à très forte modulation d'indie 10−3 à 10−2 jusqu'à 10−1. C'est le as des pho-
topolymères DuPont [52℄ ou des PDLC (Polymer-Dispersed Liquid Crystals)[27℄. Dans e
type de système "guest host", la matrie se omporte telle une éponge imbibée de solution
photosensible assurant la migration d'un porteur d'indie en son sein.
≻ a) le dopant est un mélange photosensible qui subit une modiation himique lors-
qu'il est soumis à une irradiation I(z) adaptée au domaine de sensibilité (polyméri-
sation) ;
≻ b) Le monomère dans les zones sombres diuse vers les zones laires en raison de la
variation de onentration issue de la polymérisation ([M(z)]) ;
≻ ) Le monomère ayant polymérisé est alors apturé dans les mailles de la matrie
xant ainsi le réseau ;
≻ d) La modiation et la migration du mélange photosensible densient la matière
dans les zones élairées([P (z)]). Cette densiation est dénitive dans la mesure ou
le produit polymérisé est apturé dans la maille de la matrie hte ar son volume
est supérieur au monomère.
C'est ette solution qui est utilisée pour les matériaux de type sol-gel photosensible [24℄[29℄
et que nous avons utilisé pour réaliser notre matériau holographique.
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Fig. 3.4  Polymérisation du monomère porteur d'indie sous une irradiation I(z) sinusoï-
dale. [M(z)] représente la onentration loale du monomère. [P (z)] représente la onen-
tration loale du monomère polymérisé. Le monomère non transformé se déplae dans les
zones élairées pour ompenser la diminution de onentration liée à la transformation de
monomère en polymère. La densité du matériau est don plus importante dans les zones
élairées (où l'indie est plus fort) et plus basse dans les zones sombres (indie plus faible).
3.2.1.4 Notion de réponse spatiale
La notion de réponse spatiale est un point essentiel des matériaux holographiques. L'en-
registrement holographique le plus simple orrespond à enregistrer une modulation d'in-
die sinusoïdale. Tout hologramme plus omplexe pouvant être déomposé en la somme
de sinusoïdes de périodes diérentes (déomposition de Fourier). La réponse spatiale d'un
matériau aratérise la apaité du matériau à enregistrer une période donnée. En prinipe
un matériau holographique doit posséder une large bande spetrale pour permettre d'en-
registrer des périodes variables. En pratique les matériaux holographiques possèdent une
plage de réponse relativement ne et les variations d'eaité onduisent à des distortions
dans l'enregistrement de l'hologramme. Cet eet de ltrage de la période spatiale est onnu
depuis les débuts de l'enregistrement de réseau dans les matériaux (eet du Fanning, ré-
seaux parasites dans le LiNbO3). Sur le plan spatial deux eets antagonistes peuvent être
identiés pour xer la bande passante spatiale d'un matériau :
≻ A longue distane, le oeient de diusion du dopant D est prépondérant, le por-
teur d'indie (életron, moléule...) doit pouvoir migrer d'une distane omparable
au pas Λ de l'enregistrement. La diusion de type "Fik" étant sans dimension
aratéristique ette limite haute semble liée à la stabilité méanique du système
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d'enregistrement. Les franges doivent rester xes pendant un temps t = Λ
2
D . Mais
dans e régime, il est important de prendre en ompte le temps de vie τ∗ de l'état
exité du porteur d'indie (életron, moléule...) ainsi que d'un temps de gel τg du
système. En pratique ela signie que pour les grandes périodes Λ, l'enregistrement
sera piloté par la réation himique (migration de paires életrons/trous, polyméri-
sation ...).
≻ A ourte distane, la struture loale de la matrie impose une éhelle aratéris-
tique. Dans le as des ristaux, la diusion életronique est bien onnue. Dans le as
des systèmes où l'éhelle du porteur d'indie est moléulaire, un verre (organique
ou minéral) par exemple, onserve au niveau mirosopique le omportement d'un
liquide. Si la diusion des porteurs d'indie est trop grande et que e dernier n'est
pas greé ou xé dans la matrie, il ontinuera de diuser et les petites fréquenes
spatiales seront ltrées [17℄[14℄.
Les onséquenes sur les hologrammes sont doubles. Tout d'abord, la quantité de ma-
tière qui va migrer va diretement inuer sur le ontraste d'indie ∆n. La modulation d'in-
die étant diretement liée à l'eaité du réseau, une variation de la modulation d'indie
en fontion de la période onduit diretement à une variation de l'eaité de diration
en fontion de la longueur d'onde.
D'autre part, si la migration de matière n'est plus linéaire ave le motif d'enregis-
trement, on observe des phénomènes de distortion. Le motif sinusoïdal de base, s'il y a
saturation par exemple, produit des motifs à des fréquenes supérieures. L'enregistrement
d'harmoniques d'ordres supérieurs à la sinusoïdale fondamentale onduit diretement à la
diration de longueurs d'onde supérieures à la longueur d'onde désirée.
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3.2.2 Mise en oeuvre expérimentale
3.2.2.1 Méthode d'enregistrement
Le montage holographique est un système interférométrique standard (voir g. 3.5) où
l'on fait interférer deux ondes que l'on nommera σ et ρ. Comme nous l'avons vu au ha-
pitre II, un réseau de volume peut-être utilisé en transmission ou en réexion, en fontion
de l'angle d'inidene et de la longueur d'onde d'utilisation. Les miroirs holographiques
de Bragg fontionnent en leture en réexion à la longueur d'onde 800-nm. Pour éviter les
problèmes d'eaement du réseau lors de la leture on utilise lors de l'enregistrement du ré-
seau une longueur d'onde très diérente du point de fontionnement en leture (en pratique
l'enregistrement se fait dans l'UV ou le visible 365-nm ou 532-nm) ette aratéristique est
diretement liée au matériau.
Fig. 3.5  Montage expérimental du ban d'enregistrement.
Fig. 3.6  Photo du montage à pas xe.
Pour failiter la omparaison entre les diérents matériaux, il a été déidé d'enregistrer
des réseaux à pas xe qui rééhissent la longueur d'onde entrale des réseaux à pas variable
soit 800-nm. La longueur d'onde de leture en réexion va don imposer des onditions
d'angles sur l'enregistrement en fontion de la longueur d'onde d'enregistrement (365-nm
ou 532-nm).
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Leture
Prenons un miroir de Bragg à pas xe Λlec aordé à λlec = 800-nm à inidene normale
sur la tranhe
1
(θlec =
pi
2 ) omme présenté sur la gure 3.7. Pour lire en réexion ('est à
dire pour θlec = π/2 à 800-nm), l'onde inidente σ et l'onde rééhie ρ doivent remplir la
ondition :
−→σ lec = −→ρ lec −
−→
K lec
ave σ et ρ les veteurs d'ondes respetifs des ondes inidentes et rééhies. Le module
du veteur d'onde du réseau est déni par l'expression :
‖−→K lec‖ = 2π
Λlec
soit nmed l'indie de réfration moyen du réseau, le pas du réseau Λlec est déni par :
Λlec =
λlec
2nmed sin(θlec)
Fig. 3.7  Diagramme veteur d'un réseau à pas xe en leture.
1
la leture se fait sur la tranhe de l'éhantillon, l'enregistrement se fait sur la grande fae. Il y a don
un angle de 90entre les deux. Ii on a don déni la normale par rapport à la grande fae, la tranhe est
don à pi/2
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Enregistrement
Pour "enregistrer" un miroir il faut don trouver la valeur de θenr telle que la période
des franges d'interférene (Λenr) soit identique à la période du miroir de Bragg (Λlec). Cette
ondition (Λenr = Λlec), impose don pour une longueur d'onde d'enregistrement (λlec) un
angle d'inidene tel que :
θenr = arcsin
(
λenr
λlec
)
Cette ondition est illustrée par le diagramme veteur pour l'enregistrement sur la gure
3.8. Il est intéressant de remarquer que le réseau qui fontionne en réexion à la leture,
fontionne en transmission lorsqu'il est enregistré.
Fig. 3.8  Diagramme veteur d'un réseau à pas xe lors de l'enregistrement.
Optimisation du montage d'enregistrement, ouplage dans le matériau
Compte tenu des longueurs d'onde d'enregistrement λenr et du pas à enregistrer Λlec les
angles d'inidene dans les matériaux sont très ouverts. Les angles d'inidene sont don
très rasants sur les matériaux. Les angles rasants sont à prosrire pour deux raisons :
≻ ils minimisent le ouplage de l'énergie dans le matériau en raison des réexions aux
interfaes (Fresnel) ;
≻ ils produisent des réseaux parasites (interférenes assoiées aux rayons piégés par les
dioptres).
Pour éviter es deux eets parasites on utilise des prismes et un liquide d'indie adapté.
On obtient alors une onguration (Figure 3.9) ou les rayons inidents sont quasiment
normaux aux dioptres du prisme. A l'arrière des éhantillons on utilise enore un liquide
d'indie et une densité qui absorbe l'énergie en exès pour éviter les réseaux parasites.
On peut alors failement aluler les angles d'inidene dans les prismes en fontion de
la longueur d'onde d'enregistrement et de l'indie du matériau.
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Fig. 3.9  Traé de rayons de l'enregistrement du réseau ave ouplage par un prisme.
Le pas du réseau à enregistrer dans un matériau donné vaut :
Λmateriau =
λlec
2nmat
On peut don déterminer l'angle d'inidene dans le matériau à la longueur d'onde
d'enregistrement λenr. Dans le matériau d'indie nmat l'angle d'inidene θmateriau vaut :
θmateriau = arcsin
(
λenr
2.nmat.Λmateriau
)
On obtient alors en fontion du matériau des ongurations diérentes résumées dans
le tableau suivant :
matériau Λmateriau λenr nmat θmat/air θprisme/air matériau du prisme
LiNbO3 178-nm 363,8-nm 2,4 >90 25,2 Silie
PMMA 268-nm 532-nm 1,49 83 41,8 BK7
Dupont 268-nm 532-nm 1,49 83 41,8 BK7
Polyuréthane 263-nm 532-nm 1,52 83 40,8 BK7
Tab. 3.1  Angle d'enregistrement en fontion des matériaux holographiques utilisés.
3.2.2.2 Mesure de l'eaité de diration
Au hapitre II (f 3.2.2.1), il a été démontré que l'eaité de diration est fontion du
produit de la modulation d'indie et de l'épaisseur du réseau. On utilise don l'eaité de
diration du réseau pour réaliser une estimation de la modulation de l'indie de réfration
réée lors de l'enregistrement du réseau. Pour ontrler la phase d'enregistrement du réseau
on peut don en temps réel utiliser :
≻ pour les réseaux mines, une onde à une longueur d'onde éloignée du domaine de
sensibilité du matériau ;
≻ dans le as d'un réseau très épais (type miroir de Bragg) on peut utiliser diretement
l'eaité de réexion du miroir à 800-nm pour estimer la modulation d'indie.
En eet, dans le as d'éhantillons plus ns (170-µm) le ouplage dans la "tranhe" de
l'éhantillon est très diilement envisageable. Dans e as on peut utiliser un système
de mesure de la diration en utilisant le réseau en transmission toujours à une longueur
d'onde susamment éloignée du domaine de sensibilité du matériau. La gure 3.10 présente
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les dispositifs de ontrle de l'eaité de diration lors de l'enregistrement pour (a) des
réseaux ns et (b) des réseaux épais.
Fig. 3.10  Méthode de mesure de l'eaité de diration.
En mesurant le rendement de diration η entre l'onde transmise σcontrole et l'onde dif-
fratée ρcontrole, on peut estimer la valeur de la modulation d'indie onnaissant l'épaisseur
de réseau traversé. En eet, à l'aide de la théorie des équations ouplées on peut aluler
le rendement de diration pour un réseau en transmission et pour un réseau en réexion
[44℄. On obtient pour un réseau en réexion d'épaisseur d :
ηreflexion = tanh
2
(
π∆nd
λcontrole sin θcontrole
)
(3.1)
et pour un réseau en transmission d'épaisseur d :
ηtransmission = sinh
2
(
π∆nd
λcontrole cos θcontrole
)
(3.2)
Estimation de la modulation d'indie ∆n
A partir des expressions 3.1 et 3.2, onnaissant l'épaisseur de réseau traversé, il est
possible de remonter à la modulation d'indie ∆n. Cependant, il est important de préiser la
abilité de ette mesure. Pour la mesure en réexion omme pour la mesure en transmission,
il est important de onnaître préisément l'épaisseur d du réseau. De plus, pour la mesure
en transmission, l'eaité de diration est périodique, il existe don plusieurs valeurs de
∆n pour une mesure unique de l'eaité. Il onvient don pour déterminer la solution
orrete, de faire deux mesures à deux longueurs d'onde diérentes ou en utilisant par
exemple deux polarisations diérentes. Dans tout les as la mesure donne une estimation
de la modulation moyenne de l'indie de réfration intégrée sur toute l'épaisseur d du
réseau. Dans la suite, toute les valeurs de ∆n ont été alulées en utilisant la méthode la
plus habile, fontion de l'expériene.
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3.2.3 Résultats expérimentaux, état de l'art des matériaux existants
Pour failiter la omparaison entre les matériaux, le montage holographique a été sim-
plié. Le but est d'enregistrer un réseau de Bragg à pas xe. La période à enregistrer
orrespond à la longueur d'onde entrale des réseaux à pas variables soit 800-nm. Ansi le
pas du réseau vaut Λ = λ2n . Le but est de déterminer dans quelle mesure les matériaux
proposés peuvent répondre à l'appliation visée en évaluant la modulatin d'indie ∆n, la
stabilité en fontion du temps et les épaisseurs pouvant être réalisées.
3.2.3.1 Enregistrement de réseau de Bragg à pas xe dans un matériau à
hangement de onformation életronique
Les ristaux de LiNbO3 (dopés par diérents éléments) sont de bons andidats pour la
réalisation d'eets nonlinéaires [39℄. Des essais d'enregistrement de réseau dans le LiNbO3
pur (sensible dans l'UV) et le LiNbO3 :Fe
3+
(sensible dans le vert) ont déjà été réalisés
au laboratoire pour la réalisation de ltres optiques pour bloquer l'eet laser de matériaux
larges bandes à une longueur d'onde xe. Pour la réalisation de réseau de Bragg à pas
xe, nous avons utilisé un ristal de LiNbO3 :MgO en raison de sa bonne tenue au ux
[20℄ et de sa bonne sensibilité [48℄. Les enregistrements dans le LiNbO3 dopé MgO ont
permis d'extraire les ordres de grandeur de ∆n aessibles dans e matériau. A l'origine,
e matériau est utilisé pour réaliser des opérations d'ampliation à deux ondes.
Fig. 3.11  Ehantillon de LiNbO3.
Point de fontionnement du LiNbO3 dopé MgO
Le spetre de transmission du ristal utilisé est présenté sur la gure 3.12. Les dimen-
sions du ristal sont de 1-m
3
. Le dopage est de 9-mol. % e qui est très important pour un
ristal où typiquement le taux de dopant reste inférieur à 1-mol. %. L'indie du matériau
en fontion de la longueur d'onde est donné par la gure 3.13 [9℄[35℄[34℄.
L'utilisation d'un prisme en silie assoié à un liquide d'indie adapté (n = 1.49) pour
entrer dans le ristal s'est avéré obligatoire ompte tenu de l'ouverture de l'angle θLiNbO3
et de l'indie du matériau n = 2, 44. L'angle d'inidene dans le prisme est alors de 25,2.
Dans la suite nous avons tenté d'enregistrer un réseau de Bragg à pas xe dans un ristal
de LiNbO3 dopé MgO. Nous avons observé l'ampliation du signal par mélange à deux
ondes. C'est à partir de et eet que nous avons déterminé la modulation d'indie maximale
(∆nsat) produite par e matériau. Nous avons également onstaté que e matériau perdait
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Fig. 3.12  Transmission d'un éhantillon de LiNbO3 dopé MgO. A 363,8-nm (longueur
d'onde du laser UV d'enregistrement) le matériau absorbe énormément (α = 0,51-m−1)
e qui interdit un réseau homogène sur toute l'épaisseur du matériau. Le matériau devient
transparent au delà de 800-nm. Le oeient d'absorption α vaut 0,04-m−1 à 700-nm.
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Fig. 3.13  Indies du LiNbO3 dopé MgO à 9-mol. %.
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quasiment immédiatement le réseau d'indie lorsque l'illumination était oupée (eaement
de l'ordre de la seonde). Il n'y a don pas d'eet "mémoire" dans e matériau e qui en
interdit l'utilisation pour notre appliation.
Le rapport entre les deux faiseaux d'enregistrement a été xé à 50/50. Au ours du
temps on observe un transfert de l'énergie du faiseau pompe (1) vers le faiseau (2) signal
jusqu'à un maximum pour lequel on a ∆n = ∆nsat. Après, le transfert diminue. Cette
diminution est due à la réation de réseaux parasites dans le ristal. Ces réseaux naissent
sur du bruit. Le pas de es réseaux parasites est assoié à la réponse spatiale du matériau
liée aux méanismes de diusion des életrons dans la matrie. Le ristal dirate alors
dans un ne propre à ette réponse spatiale.
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Fig. 3.14  Au ours de l'enregistrement, le réseau d'indie déphasé de
pi
2 provoque un
transfert d'énergie de l'onde Pompe vers l'onde Signale.
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Fig. 3.15  Au delà de quelques seondes l'eet de diration par les réseaux parasites
rend le ristal extrêmement diusant.
Evaluation du ∆n dans les matériaux à hangement de onformation életro-
nique
Dans le as d'un matériau dynamique, les équations ouplées vues au hapitre II (f
2.3.4) dérivant un mélange à 2 ondes sont modiées [39℄. Il a été démontré que l'intensité
du signal Is en sortie s'érit en fontion de l'intensité initiale Is0 = Is(t = 0) :
Is = Is0
(β + 1)eΓ(t).∆z
β + eΓ(t).∆z
(3.3)
où β représente le rapport entre l'intensité pompe et l'intensité sonde à t = 0, ∆z est
l'épaisseur du réseau (1-m) et Γ s'exprime sous la forme :
Γ(t) =
4π∆n(t)
λenr cos(θLiNbO3)
(3.4)
On peut don estimer la valeur maximum ∆nsat pouvant être obtenue lorsque l'ampli-
ation est maximale par la relation :
∆nsat =
Γλenr cos(θLiNbO3)
4π
(3.5)
ave,
Γ =
1
∆z
ln

 ββ+1 IsIs0
1− 1β+1 IsIs0

 = 174 (3.6)
e qui donne pour la modulation d'indie maximum :
∆nsat = 5.10
−6
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λenr ∆n indie à 800-nm abs max (à 700-nm) Eenr Penr tpause
363,8-nm 5.10−6 2.25 0,04-m−1 2-J/m2 800-mW/m2 3-s
Tab. 3.2  Paramètres pertinents onernant le LiNbO3 dopé MgO.
Le tableau 3.2 résume les paramètres onernant le LiNbO3 dopé MgO :
En onlusion, deux points s'opposent à l'utilisation de e ristal pour la réalisation de
réseau de Bragg à pas variable :
≻ la modulation d'indie beauoup trop faible ;
≻ l'eaement quasi immédiat du réseau.
D'autres ristaux aux performanes plus élevées existent. Cependant, si les ristaux res-
tent d'exellents andidats pour la réalisation d'eets non-linéaires (ampliation à deux
ondes, onversion de fréquene...) ils sont très mal adaptés à l'enregistrement hologra-
phique. En partiulier, ils néessitent un élairement Penr intense e qui interdit l'enre-
gistrement d'hologramme sur de grandes surfaes et sur d'importantes profondeurs. Il est
alors néessaire de "realer", en phase, plusieurs hologrammes, e qui se révèle déliat à
mettre en ÷uvre. Cette tehnique fait alors perdre tout la exibilité liée à l'enregistrement
holographique.
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3.2.3.2 Enregistrement de réseaux de Bragg à pas xe dans un matériau à
hangement de onformation életronique et migration
Les matériaux polymères dopés par des moléules photosensibles permettent d'enre-
gistrer des variations d'indie omparables à elles observées dans les ristaux. La dié-
rene majeure se situe dans le fait que le dopant n'est plus un atome donneur ou reeveur
d'életrons mais une moléule qui hange de onformation (et don d'indie) lorsqu'elle est
soumise à un élairement. Dans ette grande famille de matériaux, on peut iter tout parti-
ulièrement le PMMA (Polymétharylate de méthyle) mieux onnu sous le nom de Plexiglas
ou Altuglass en raison des nombreuses appliations industrielles qui lui sont assoiés (en-
seignes, bandeaux lumineux mais aussi prothèses dentaires ou lentilles de foalisation des
leteurs de disques optiques). Ce matériau transparent dans le visible et le prohe infra-
rouge, peut-être mélangé à un dopant pour le rendre photosensible. En e qui onerne
e dernier aspet, on peut s'intéresser au dopage via la phénanthrène-quinone (PQ) pour
l'importane des études qui l'ont onerné dès les années 1980 jusqu'à nos jours [31℄[36℄.
Les premiers essais d'enregistrement de réseau dans le PMMA :PQ disponible au sein
du laboratoire ont été réalisés sur un matériau qui était à l'origine fournit par le National
Chiao Tung University (NTCU) à Taiwan au travers d'une ollaboration. Les publiations
indiquent une bonne modulation d'indie ∆n > 10−4 [36℄ faisant du PMMA :PQ un
andidat potentiel pour la réalisation de réseaux de volume. Les enregistrements dans le
PMMA :PQ ont permis d'extraire les ordres de grandeur de ∆n aessibles dans e ma-
tériau au pas d'intérêt (Λ = 270-nm). A l'origine, e matériau est utilisé pour réaliser des
mémoires holographiques ave un pas de réseau typique de 1-µm à 30-µm [36℄[30℄ assez
éloigné du point de fontionnement reherhé (270-nm) .
Fig. 3.16  Ehantillon de PMMA-PQ réalisé au laboratoire.
Point de fontionnement du PMMA dopé PQ
Le spetre de transmission du matériau utilisé est présenté sur la gure 3.17. Les dimen-
sions du matériau sont de 20×30×3-mm. Le dopage est de 7% en masse de Phenanthrene-
Quinone (PQ).
L'utilisation d'un prisme de verre (BK7) assoié à un liquide d'indie adapté (n = 1.52)
pour entrer dans le polymère s'est avéré obligatoire ompte tenu de l'ouverture de l'angle
θPMMA et de l'indie du matériau n = 1.49. L'angle d'inidene dans le prisme est alors
de 41. L'angle d'inidene sur le prisme est presque normal. Ce montage a don l'avantage
de limiter les pertes aux interfaes.
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Fig. 3.17  Transmission d'un éhantillon de PMMA dopé PQ. A 532-nm (longueur
d'onde du laser d'enregistrement) le matériau absorbe 14% de l'énergie (α = 0,50 m−1).
Le matériau absorbe peu autour de 800-nm. Le oeient d'absorption α vaut 0,07-m−1
à 800-nm.
Dans la suite nous avons enregistré un réseau de Bragg à pas xe dans le matériau
polymère. Nous avons observé que la modulation d'indie (∆n) produit par e matériau
était d'autant plus faible que le pas du réseau Λ était petit (Fig.3.18) e qui est dû à
la limitation spatiale intrinsèque du matériau (phénomène déjà observé dans les PMMA
dopés [12℄). Nous avons également onstaté que e matériau perdait une grande partie de
la modulation d'indie lorsqu'il était maintenu à une température de 55C pendant une
dizaine d'heures seulement (Fig.3.19) [13℄[6℄. L'eet "mémoire" n'est don pas dénitif et
le réseau s'eae d'autant plus vite que la température est élevée par un méanisme dérit
au 3.2.1.2.
Le tableau 3.3 résume les paramètres onernant le PMMA dopé PQ :
λenr ∆n indie à 800-nm abs max (à 700-nm) Eenr Penr tpause
532-nm 3.10−5 1.49 0,07-m−1 20-J/m2 20-mW/m2 17-min
Tab. 3.3  Paramètres pertinents onernant le PMMA dopé PQ.
A nouveau, deux points s'opposent à l'utilisation de e polymère pour la réalisation de
réseau de Bragg à pas variable :
≻ la modulation d'indie enore trop faible ;
≻ l'eaement du réseau.
Même si e matériau polymère n'ore pas une progression spetaulaire, l'expériene
sur e matériau, ainsi que le vaste hamp des matériaux polymères a permis d'envisager la
réalisation d'un nouveau matériau répondant aux exigenes du projet.
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Fig. 3.18  Evolution de la modulation d'indie ∆n en fontion de la durée d'enregistre-
ment à λenr= 532-nm ave 20-mW/m
2
par bras d'enregistrement. Les périodes spatiales
enregistrées dans le matériau sont Λ=1-µm, Λ=520-nm et Λ=270-nm.
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Fig. 3.19  Evolution au ours du temps d'un enregistrement de pas Λ = 270-nm sur un
éhantillon haué à 55C. La leture de l'éhantillon se fait en onguration "miroir de
Bragg" à 800-nm, ave une énergie inférieur à 5-mW.
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3.2.3.3 Enregistrement de réseau de Bragg à pas xe dans un matériau à
migration de matière
Les matériaux photopolymères utilisant la migration de matière pour réaliser une mo-
dulation de l'indie optique font partie des matériaux les plus aboutis industriellement.
En partiulier, nous pouvons iter les photopolymères DuPont développés pour des ap-
pliations aussi diverses que des masques pour iruits életroniques, des guides optiques
polymères ou des omposants optiques diratifs [52℄. Les photopolymères DuPont sont
omposés prinipalement d'un mélange de :
≻ un photoamoreur
≻ un monomère
≻ un polymère
≻ un plastiant
La diérene majeure de e type de matériau par rapport aux préédents (LiNbO3, PMMA...)
se situe dans le fait que le dopant est une moléule (le monomère) qui migre au sein d'une
matrie hte. C'est l'aumulation de matière dans les zones élairées qui produit une
augmentation de l'indie par densiation [52℄. Parmi les diérentes délinaisons du photo-
polymère DuPont, le DuPont HRF-734 est un matériau holographique se présentant sous la
forme d'un lm de 60-µm d'épaisseur. Ce matériau transparent dans le prohe infrarouge,
est photosensible dans le vert (532-nm). A l'origine, e matériau est utilisé pour réaliser
des enregistrements holographiques ave un pas de réseau typique inférieur à 1-µm et la
modulation d'indie ∆n aessible peut atteindre 10−3 à plusieurs 10−2.
Fig. 3.20  Ehantillon de photopolymère DuPont HRF-734 enregistré au laboratoire. Le
lm a été ellé entre deux lames de verre.
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Point de fontionnement du photopolymère Dupont HRF-734
Le spetre de transmission du matériau utilisé est présenté sur la gure 3.21. Les di-
mensions du matériau sont de 50× 50-mm ×60-µm . L'indie du matériau vaut n = 1.49.
Fig. 3.21  Absorption d'un éhantillon de DuPont HR-734. A 532-nm (longueur d'onde du
laser d'enregistrement) le matériau absorbe 14% de l'énergie (α = 25 m−1). Le matériau
absorbe peu autour de 800-nm. Le oeient d'absorption α vaut 0,07-m−1 à 800-nm.
A nouveau, l'utilisation d'un prisme de verre (BK7) assoié à un liquide d'indie adapté
(n = 1.52) pour entrer dans le polymère s'est avéré obligatoire ompte tenu de l'ouverture
de l'angle θDuPont et de l'indie du matériau n = 1.49. L'angle d'inidene dans le prisme
est alors de 41.
Dans la suite nous avons enregistré un réseau de Bragg à pas xe dans le matériau
polymère.
Le tableau suivant résume les paramètres onernant le Dupont HR-734 :
λenr ∆n indie à 800-nm abs max (à 700-nm) Eenr Penr tpause
532-nm 5, 6.10−3 1.49 0,06-m−1 60-mJ/m2 10-mW/m2 6-s
Tab. 3.4  Paramètres pertinents onernant le DuPont HR-734.
Le photopolymère DuPpont répond très bien aux exigenes onernant la modulation
d'indie du matériau. Cependant, même si l'énergie d'enregistrement et l'élairement à
532-nm sont très faibles (e qui autorise l'enregistrement de réseaux de grandes dimen-
sions) l'absorption reste très élevée. D'autre part, e matériau n'est malheureusement pas
disponible sur des épaisseurs supérieures à la entaine de mirons en partiulier du fait de
sa forte absorption.
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3.2.4 Disussion, bilan de l'exploration expérimentale
Les ordres de grandeurs retenus pour la formation d'un réseau de Bragg à pas variable
(∆n ∼ 10−3 et une épaisseur de quelques entimètres) montrent qu'une solution basée
sur un phénomène de migration de matière semble bien adaptée. Il est don raisonnable
d'envisager un système à base d'un ouple photoamoreur-monomère, le monomère pouvant
migrer et jouer le rle de porteur d'indie omme 'est le as dans le photopolymère DuPont.
La néessité d'obtenir une épaisseur entimétrique montre qu'une solution utilisant une
matrie hte telle que le PMMA semble envisageable. Dans les polymères de type PMMA,
la matrie n'est pas tridimensionnelle mais se ompose d'un enhevêtrement de ls de
polymère à l'image d'un plat de spaghettis. Nous avons don vu que des moléules telles
que la phénanthrène-quinone peuvent migrer au sein du polymère à la fois pour réer le
réseau mais aussi pour onduire à son eaement. Pour éviter la migration du porteur
d'indie polymérisé nous pouvons envisager l'utilisation d'une matrie tridimensionnelle en
utilisant un polymère rétiulé. La matrie hte se omporte alors telle un let qui laisse
migrer les moléules de monomères (de petites tailles) mais qui piège les ls de polymère
(onstitués d'un grand nombre de monomères). Le système que nous avons envisagé se
ompose don des éléments suivants :
≻ une matrie hte rétiulée ;
≻ un photoamoreur radialaire ;
≻ un monomère porteur d'indie ;
≻ Eventuellement un plastiant et un solvant ;
La suite du hapitre a pour objetif d'explorer e nouveau type de matériau. Une brève
expliation phénoménologique permet de dérire la stratégie de la démarhe de réation du
matériau. A la suite, la mise en oeuvre expérimentale détaille le omportement de haun
des éléments onstitutifs du matériau que nous avons réalisé en pratique et présente égale-
ment les proessus de fabriation du matériau. Les résultats expérimentaux à proprement
dit sont ensuite présentés. Enn, une disussion permet à la fois de faire le bilan onernant
l'exploration de e nouveau matériau et de proposer un modèle de diusion ohérent ave
l'approhe phénoménologique.
Type λenr ∆n abs max (à 700-nm) Eenr
LiNbO3 363,8-nm 5.10
−6
0,04-m
−1
2-J/m
2
PMMA 532-nm 3.10−5 0,07-m−1 20-J/m2
Dupont 532-nm 5, 6.10−3 0,06-m−1 60-mJ/m2
Tab. 3.5  Comparaison des paramètres pertinents des diérents matériaux holographiques.
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3.3 Approhe phénoménologique, oneption d'un matériau
holographique entimétrique
L'étude préédente nous a don permis de dénir un ahier des harges pour la réali-
sation d'un nouveau matériau holographique :
≻ une matrie ave un domaine de transparene vers 532-nm et de 700-nm à 900-nm ;
≻ une matrie rigide et épaisse (entimètrique) pour la mise en forme et le polissage
optique ;
≻ un matériau photosensible dans le visible vers 532-nm ;
≻ une absorption faible dans le visible vers 532-nm pour permettre l'enregistrement de
réseau épais ;
≻ une forte modulation d'indie (∆n ∼ 10−3) obtenue par déplaement de matière ;
≻ une réponse spatiale adaptée à la période du réseau (∼ 270-nm).
3.3.1 Mise en oeuvre expérimentale
Le matériau hoisi pour enregistrer les hologrammes est omposé des quatre parties
distintes suivantes :
≻ le photoamoreur est l'irgaure 784 qui présente l'avantage d'être relativement sen-
sible dans le vert (on utilise pour l'enregistrement un laser Nd : Y V O3 doublé à
532nm) ;
≻ le monomère porteur d'indie, qui est un arylate, va assurer la formation de zones
plus denses lors de sa polymérisation par voie photohimique et induire ainsi une
modulation spatiale de l'indie ;
≻ un plastiant, l'anisole, sert à uidier le système et ainsi adapter la mobilité du
porteur d'indie à la période spatiale à enregistrer ;
≻ la matrie destinée à être le support des mouvements du porteur d'indie est en
polyuréthane (elle est don réalisée à partir du mélange d'un isoyanate ave un
polyol). Elle est synthétisée par voie thermique (polyondensation) et reste inerte
vis-à-vis de l'arylate et de l'Irgaure ;
Le mode opératoire onernant la fabriation des éhantillons est présenté en annexe 5.
3.3.1.1 Caratérisation physio-himique du nouveau matériau holographique
L'ensemble des produits est disponible ommerialement. Chaun d'eux a été araté-
risé individuellement pour extraire les grandeurs physio-himiques d'intérêts (oeient
d'absorption, onstante de réation...).
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Caratérisation du photoamoreur
Le photoamoreur hoisi, l'Irgaure 784 (Fig.3.22) est un omplexe du titane qui pré-
sente une bande d'absorption assez large autour de 450-nm et dont la queue d'absorption
atteint les 550-nm. Il est important d'évaluer la onstante d'amorçage de la réation. Dans
ette optique, nous avons herhé à obtenir la inétique de dégradation de e omposé à
532-nm.
Fig. 3.22  Formule himique de l'irgaure 784.
Le matériau est don un mélange ontenant les proportions optimisées présentées en
annexe. C'est un mélange d'un photoamoreur dans une matrie de polyuréthane , "gonée"
d'arylate et d'anisole possédant d'épaisseur 170-µm. Nous avons exposé et éhantillon
à un élairage uniforme d'une puissane de 26-mW/m
2
. La dépendane de l'absorption
molaire de l'irgaure par rapport à la longueur d'onde a été déterminée en eetuant son
spetre dans l'éthanol avant élairement. L'évolution au ours de l'exposition lumineuse a
don pu être mesurée.
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Fig. 3.23  Spetre d'absorption d'un éhantillon test de 170-µm d'épaisseur soumis à un
élairement de 26-mW/m
2
.
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Fig. 3.24  Evolution de la onentration en Irgaure d'un éhantillon test de 170-µm
d'épaisseur soumis à un élairement de 26-mW/m
2
.
76 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographie
Tout d'abord, on peut signaler que les onentrations obtenues (Fig.3.24) sont tout à fait
ohérentes ave e qui a été introduit dans l'éhantillon. En eet, et éhantillon présentait
une onentration en irgaure de CIrg = 1, 26-g/L lors du remplissage. La onentration
initiale avanée ii (CIrg = 1, 06-g/L) est pertinente et l'éart onstaté entre les deux
valeurs peut être expliqué par la dose de lumière reçue par l'éhantillon lors des étapes
intermédiaires non réalisées en salle inatinique (installation sur le ban de test, mesure
au spetromètre). La inétique de dégradation de l'irgaure étant a priori d'ordre 1 par
rapport à la onentration et à l'élairement, la réation peut s'érire :
Irg + hν
k∗→ Irg∗
La variation de la onentration de l'irgaure sous sa forme radialaire [Irg∗] au ours
du temps s'érit alors :
d[Irg∗]
dt
= k∗.[hν].[Irg]
or k∗.[hν] étant onstant au ours de l'enregistrement et −d[Irg∗]dt = d[Irg]dt , la onen-
tration de l'irgaure s'érit :
[Irg](t) = [Irg](t = 0).e−t.k
∗.[hν]
(3.7)
La déroissane exponentielle de la onentration mesurée expérimentalement 3.24 or-
respond parfaitement aux prévisions théoriques. L'équation 3.7 met en évidene le fait que
plus on élaire fortement plus la réation est rapide. La onstante de la réation k∗ vaut
3,5.10−3-s−1 ±0, 4.10−3 et le temps pour lequel on estime que tout l'amoreur a réagi est
de 23-min 30-s (= 5τ1). Cela signie que le photoamoreur reste en quantité susante
durant l'enregistrement pour permettre la formation du réseau. Par ailleurs, on note que la
quantité d'amoreur n'atteint pas la valeur nulle et qu'il existe à partir des 20-min une dé-
roissane lente et linéaire de ette onentration. A priori il ne s'agit plus de l'irgaure ar
après onservation de l'éhantillon dans le noir pendant une semaine, un nouveau spetre
indique que la onentration de e omposé est prohe de 0. On peut par onséquent penser
que ette absorption résiduelle est due à une autre entité qui absorbe dans la même zone.
A priori il ne peut pas s'agir du radial formé par la dégradation de l'irgaure qui donne-
rait plutt un signal à une longueur d'onde plus faible, et qui pourrait expliquer l'autre
inétique visible vers 360-nm 3.23. L'hypothèse la plus probable est elle de la formation
de dioxyde de titane, sous forme de partiules blanhes, qui provoqueraient des pertes de
transmission par diusion de la lumière. Cela onorderait ave la présene de T iO2 lors
du test de l'irgaure dans l'éthanol (bien visible après élairement puis déantation) et
l'aspet blanhâtre de la zone enregistrée sur l'éhantillon solide. Le omportement à "long
terme" (20-min) n'a pas fait l'objet d'une étude plus poussée dans e travail ar il est sans
lien évident ave l'enregistrement (5-min).
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Caratérisation du monomère porteur d'indie
Le monomère porteur d'indie est un arylate, l'éthylène glyol phenyl éther arylate.
Sa formule himique est présentée sur la gure (3.25). Il est omposé d'une fontion arylate
pour la polymérisation, bien entendu, et d'une haîne fortement onjuguée ave un yle
benzènique e qui augmente son indie optique (nD20 = 1, 518).
Fig. 3.25  Formule himique de l'arylate.
L'utilisation d'un monomère d'indie très faible ou très élevé en omparaison ave la
matrie hte est une méthode ourante dans la réalisation de matériaux holographiques à
modiation de l'indie par migration de matière [52℄[22℄. En eet, dans es onditions une
migration d'une faible quantité de matière produit une forte variation de l'indie.
Caratérisation du plastiant
Le plastiant est l'anisole. Sa formule himique est présentée sur la gure (3.26). Ce
plastiant a été hoisi en raison d'importantes similitudes de struture ave la haîne de
l'arylate. Son indie optique vaut (nD20 = 1, 516).
Fig. 3.26  Formule himique de l'anisole.
L'utilisation d'un plastiant se justie parfaitement dans le ontexte d'un système limité
par la diusion. En eet, dans e type de système la migration d'une espèe E est pilotée
par une équation du type :
d[E](t)
dt
= DE∆[E]− kE .[E] (3.8)
La variation de la onentration de l'espèe E au ours du temps dépend don d'un
terme de soure kE .[E] qui orrespond aux réations himiques liées à ette espèe et d'un
terme de diusion DE lié à "l'aptitude" de l'espèe E à migrer dans le système. En utilisant
un plastiant il est possible d'ajuster le terme DE pour failiter ou réduire la migration
de l'espèe E et ainsi adapter la réponse spatiale du système à l'appliation. D'autre part,
l'ajout de e omposé permet de onserver une porosité importante à la matrie hte
sans pour autant introduire une quantité de fontions réatives trop importantes (as de
l'arylate en exès dans le système).
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Caratérisation de la matrie de polyuréthane
La dureté importante de la matrie permet de xer la fréquene spatiale du réseau.
En eet, les monomères porteurs d'indie, emprisonnés dans une matrie rigide (maille
tridimensionnelle serrée), ne pourront migrer que sur de faibles distanes, autorisant ainsi
un pas du réseau Λ aussi réduit que les 263-nm néessaires pour obtenir un réseau autour
de λlec = 2.n.Λ = 800-nm (l'indie du polyuréthane dopé vaut 1,52). Pour optimiser les
enregistrements il faut don quantier le degré de polymérisation de la matrie.
Le durissement de la matrie en polyuréthane a été suivi par spetrosopie infrarouge
à transformée de Fourier (FTIR). Nous avons mesuré l'évolution de l'aire des pis des fon-
tions isoyanate et uréthane formée lors de la réation de polymérisation par rapport à un
pi de référene xe. Nous avons également onsidéré le pi seondaire issu de la réation
de l'isoyanate sur un uréthane qui pouvait être un bon indiateur du degré de rétiulation
et don de la porosité de la matrie. Ces tests ont été eetués pour diérentes onentra-
tions d'arylate dans le mélange (0 à 14% en masse, Fig.3.27) et à deux températures (15
et 35C, Fig.3.28) pour un mélange ave 10% d'arylate dans une eneinte thermostatée.
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Fig. 3.27  Formation de la fontion uréthane au ours du temps suivie au spetromètre
FTIR lors de la formation de la matrie à 35C.
On onstate que pour une température donnée (35C), la formation de la matrie de
polyuréthane aratérisée par la formation de la fontion uréthane, prend environ 24h. A e
stade, la matrie est eetivement solide, on obtient un pavé de dimensions entimétriques
stable et manipulable pour les opérations d'enregistrement et de polissage. Ainsi, on peut
a priori enregistrer environ 24h après la fabriation. La rigidité de la matrie assure don
au matériau une fréquene spatiale élevée. En outre, la gure 3.27 onrme que le taux
d'arylate ontenu dans la matrie n'inue pas sur le taux de rétiulation du polyuréthane
e qui n'implique auune inuene à priori.
La formation de la matrie est légèrement plus lente à 15C qu'à 35C. Si on onsidère
que les groupements alool sont en large exès par rapport aux groupements isoyanate
(la bande IR du groupement OH est enore très importante quand elle de l'isoyanate
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Fig. 3.28  Disparition de la fontion isoyanate suivie au spetromètre IR lors de la
formation de la matrie à 15C et à 35C.
a omplètement disparu) on peut dérire la réation par une inétique d'ordre 1 et don
proéder à une régression exponentielle en vue d'obtenir la onstante k de la réation à
deux températures diérentes.
[OH] + [Isocyanate]
kUrethane→ [Urethane]
soit
d[Urethane]
dt
= kUrethane.[Isocyanate].[OH]
e qui implique si δ[Isocyanate] << δ[OH] une solution du type :
[Urethane](t) = (1− [Isocyanate](t = 0).e−t.kUrethane.[OH]) (3.9)
On peut alors déterminer un ordre de grandeur de l'énergie d'ativation de la réation en
appliquant la relation d'Arrhénius. Pour le polyuréthane ontenant 10% d'arylate l'énergie
d'ativation est de l'ordre de 36-kJ.mol
−1
.
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3.3.2 Résultats expérimentaux sur le nouveau matériau holographique
An de vérier le bon fontionnement du matériau développé, deux études ont été
réalisées pour le aratériser :
≻ une étude sur éhantillons mines (170-µm) ;
≻ une étude sur éhantillons entimétriques.
Fig. 3.29  Ehantillons de polyuréthane réalisés au laboratoire.
3.3.2.1 Etude du phénomène d'insription sur matrie mine (170-µm)
Le spetre de transmission du matériau utilisé est présenté sur la gure 3.30. L'indie
du matériau a été estimé à n = 1.52.
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Fig. 3.30  Transmission d'un éhantillon de Polyuréthane pur de 1-m. Le matériau à
une large bande de transparene autour de 800-nm. Le oeient d'absorption α vaut
0,05-m
−1
à 800-nm.
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L'utilisation d'un prisme de verre (BK7) assoié à un liquide d'indie adapté (n = 1.52)
pour entrer dans le polymère est obligatoire ompte tenu de l'ouverture de l'angle θPU et
de l'indie du matériau n = 1.52. L'angle d'inidene dans le prisme est alors de 41,7.
L'angle d'inidene sur le prisme est presque normal. Ce montage a don l'avantage de
limiter les pertes aux interfaes.
Point de fontionnement du Polyuréthane dopé Arylate
Dans la suite nous avons enregistré un réseau de Bragg à pas xe dans le nouveau
matériau polymère. Nous avons fait varier le dopage entre de 6% et 16% en masse d'ary-
late. Nous avons observé que la modulation d'indie maximale (∆n) enregistrable dans e
matériau était fontion de la quantité de monomère
2
.
La gure 3.31 présente un bilan des expérienes réalisées. Le maximum de modulation
d'indie en fontion de la onentration en arylate met en évidene un maximum vers 14%
en masse d'arylate. Pourtant un alul rapide permet d'estimer que la quantité d'arylate
néessaire pour produire une modulation d'indie est inférieur à 2%. En eet, si on onsidère
une variation d'indie de 0, 04 entre le polyarylate et l'arylate et une modulation d'indie
dans le matériau de 10−3 on estime le dopage d'arylate néessaire à :
∆n = 2.Φdeplacement.(npolyacrylate − nacrylate)⇒ Φdeplacement = 10
−3
2× 0, 04 ≈ 1, 2%d
′acrylate
Cette onstatation expérimentale nous amène à onsidérer la notion entrale de mo-
bilité de l'arylate dans la matrie. Le réseau ne peut se former eaement que si la
migration de l'arylate dans la matrie est failitée soit par l'arylate en exès, soit par un
agent supplémentaire (le plastiant). Il est alors possible d'ajuster la mobilité de l'arylate.
L'utilisation d'une espèe supplémentaire inerte (le plastiant) en lieu et plae de l'arylate
en exès permet de onserver tout au long de la réation le terme de mobilité onstant.
En revanhe, le éhissement aperçu pour des onentrations enore supérieures semble
indiquer une saturation de la matrie et don des mouvements de matière. L'apparition
d'une eaité non négligeable est d'autant plus rapide que l'on augmente la mobilité
du mélange et e jusqu'à un optimum de 14% d'arylate. Cela montre que la phase de
migration est d'autant plus aisée que la mobilité de l'arylate est failitée.
Enn, nous avons également onstaté que e matériau ne perdait pas de modulation
d'indie lorsqu'il était haué. L'eet "mémoire" semble don être dénitif (à l'éhelle d'une
année au moins à la température ambiante).
Le tableau suivant résume les paramètres onernant le PU dopé Acrylate :
λenr ∆n indie à 800-nm abs max (à 700-nm) Eenr Penr tpause
532-nm 8.10−4 1.52 0,07-m−1 3,6-J/m2 20-mW/m2 3-min
Tab. 3.6  Paramètres pertinents onernant le PU dopé Acrylate.
Ce nouveau photopolymère permet maintenant d'envisager la réalisation de réseau de
Bragg à pas variable.
2
Les données expérimentales sont rapportées en annexe IV
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Fig. 3.31  Evolution de la modulation d'indie ∆n en fontion du taux d'arylate.
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3.3.2.2 Etude du phénomène de photo-insription sur matries entimétriques
Le travail d'expérimentation sur les matériaux photopolymères a mis en évidene les
diultés assoiées à la réalisation de matériaux holographiques entimétriques. Le travail
de oneption nous a don doté d'un nouveau matériau aux dimensions entimétriques exigé
par le projet. Une fois les tests sur réseaux "mines" eetués, il a été néessaire de réaliser
des réseaux d'épaisseur roissante pour vérier l'homogénéité sur toute la profondeur. Les
inétiques d'enregistrement sont présentées sur la gure 3.32. Le montage d'enregistrement
est le même que pour les éhantillons mines (170-µm). La modulation d'indie ∆n estimée
est la valeur moyenne déduite sur toute l'épaisseur de l'éhantillon. Le bilan de ette étude
onernant l'amplitude de la modulation d'indie en fontion de l'épaisseur est présentée
sur la gure 3.33.
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Fig. 3.32  Cinétique des enregistrements en fontion de l'épaisseur.
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Fig. 3.33  Bilan des modulations d'indie obtenues en fontion de l'épaisseur.
Il est lair que la modulation d'indie varie en fontion de l'épaisseur. Pourtant la
faible quantité de photoamoreur utilisé (0,1 %) et le fait de travailler ave une longueur
d'onde située dans la queue d'absorption ne justient pas une telle perte d'homogénéité
dans l'épaisseur du réseau. En pratique, sur des épaisseurs supérieures à 1-mm, on observe
à l'÷il nu des sortes de laments disposés suivant la diretion de propagation des faiseaux
d'enregistrement (Fig.3.35). Ces laments rendent le matériau diusant et brouillent la -
gure d'interférene permettant d'enregistrer le réseau. Cette justiation se onrme lorsque
l'on mesure l'eaité le long de la setion du réseau (Fig.3.34).
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Fig. 3.34  Mesure de l'eaité transverse d'un éhantillon de 5-mm d'épaisseur.
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3.3.2.3 réseaux parasites, eet de lamentation
Le phénomène de lamentation est un eet parasite omme nous l'avons renontré dans
le LiNbO3 dopé MgO ave l'apparition de réseaux de bruit. L'étude de e phénomène
dépasse largement le adre de e travail. L'apparition de es strutures diratantes reste
ependant un point limitant pour le développement de omposants épais. Le hoix a don
été de trouver des solutions pour limiter au maximum la lamentation en parallèle d'une
desription phénoménologique pour ouvrir des pistes d'étude de e omportement. Les
observations de l'eet de lamentation sont les suivantes :
≻ les laments se "propagent" dans la diretion des faiseaux d'enregistrement ;
≻ les laments possèdent un diamètre aratéristique d'une entaines de mirons ;
≻ les laments sont un eet de variation d'indie ;
≻ le temps d'apparition des laments est de l'ordre de la dizaine de minute ;
≻ les laments sont observables uniquement dans le mélange photo-polymérisable.
Ce phénomène de lamentation est diile à interpréter. Les laments ont une taille a-
ratéristique de quelques entaines de mirons. Ils semblent se "propager" dans la diretion
de propagation des ondes d'enregistrement mais il ne sont pas organisés géométriquement
les uns par rapport aux autres. On peut oupler une onde lumineuse dans un lament par
eet de guidage. Leur inétique d'apparition est très lente (supérieur à la dizaine de mi-
nutes). Il arrive que l'on puisse observer leur "développement" après l'illumination. Enn,
le ontraste de phase de es laments s'estompe lorsque l'on blanhit le matériau après
enregistrement.
La première interprétation envisagée était l'eet solitonique que l'on retrouve dans les
milieux ampliateurs par exemple [33℄[32℄. De la même manière que les variations de
gain (et don d'absorption) dans les ampliateurs optiques peuvent produire des eets de
guidage, la variation d'absorption liée à l'ativation du photoamoreur pourrait provoquer
un eet solitonique. Mais les onstantes de temps observées sont largement trop grandes
pour un eet instantané tel que l'autoguidage. De la même manière les expérimentations de
propagation dans des milieux non-linéaires tel que le CS2 [5℄ mettent toutes en ÷uvre des
phénomènes instantanés inompatibles ave les observations. Ave des durées plus longues,
les eets de lamentation par polymérisation dans un mélange monomère-photoamoreur
semblent failement envisageables [7℄[8℄.Si on fait l'hypothèse que le lament est initié par
une modulation de l'intensité, le spekle par exemple, la polymérisation induite par ette
surintensité produit une augmentation loale de l'indie. La lumière est guidée et foalisée
par e point où l'indie est plus élevé. La polymérisation est alors plus rapide et le guide se
onstruit ainsi au fur et à mesure. Un alul rapide du diamètre des laments onnaissant
la modulation d'indie entre l'arylate et le polyarylate (∆n = 0,04) peut être réalisé.
Classiquement, on ompare la puissane ritique Pcritique d'auto-foalisation par eet Kerr
à la diration et on obtient l'expression de la puissane ritique [28℄ :
Pcritique = I.π.
w2
4
=
λ2
4.π.n2
Où I est l'intensité d'enregistrement à λ = 532-nm et w est le diamètre du lament. En
admettant que nous soyons à la puissane ritique, on obtient un diamètre aratéristique
w :
w =
√
λ2
π2.10%∆n
Où ∆n = n2.I ave n2 le oeient. La modulation d'indie maximum ne vaut que 10%
de la diérene d'indie entre l'arylate et le polyarylate (omposition à 10% en masse).
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Dans es onditions, on obtient un diamètre aratéristique w :
w ≈ 5µm
Les ordres de grandeur de e alul rapide montrent peu de ohérene ave les dimen-
sions observées. Mais la diérene prinipale réside dans le fait que es laments restent
après illumination. Après enregistrement, on expose l'éhantillon à une lumière inohé-
rente pour blanhir l'éhantillon. Si la polymérisation était le seul méanisme à l'origine
des laments le blanhiment devrait les faire disparaître (le photoamoreur et l'arylate
étant largement en exès). Cette interprétation ne permet don pas d'expliquer toutes les
observations. Le phénomène de lamentation peut don très probablement expliquer la
struture guide d'onde. En revanhe il est diile de déterminer l'origine de et eet et
de ette dimension aratéristique de la entaine de mirons. Il est d'ailleurs également
diile de déterminer si ette dimension représente la distane entre deux laments de
plus petites tailles (5µm) par exemple ou le diamètre intrinsèque du lament. Le hapitre
3.3.3 permettra d'apporter des éléments de réponses.
Fig. 3.35  Eet de la lamentation.
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3.3.2.4 Attenuation des laments, utilisation d'un plastiant
Cet eet de lamentation reste une limitation forte dans le adre de notre projet.
C'est en fait la prinipale raison qui nous a poussé à inlure dans notre formulation un
plastiant en lieu et plae de l'arylate résiduel qui pouvait très bien remplir ette tâhe.
En eet, l'intensiation des laments semble liée à l'exès de mélange d'arylate et de
photoamoreur.
La formation des laments (gure 3.37) pour les mêmes dosages en porteur d'indie
(de 6 à 14%) et plastiant (de 0 à 8%) est ii étudiée en détails. Nous avons dirigé un
faiseau laser uniforme sur des uves de spetromètre ontenant les diverses onentrations
en produit. Le déteteur était plaé à une distane d'environ 1-m sur la tâhe laser initiale.
Au l de la formation de la struture parasite, l'intensité mesurée (ordre 0) diminue au
prot des ordres supérieurs de la gure de diration naissante (Fig.3.36) (l'énergie est
transférée de l'ordre 0 vers les ordres suivants). Les ourbes sont issues de tests menés
à une mobilité onstante de 14%, an de travailler dans la zone optimale et de ne pas
faire varier le paramètre de la mobilité (même si elui-i ne rentre pas a priori en ligne de
ompte).
Fig. 3.36  Montage utilisé pour mesurer la lamentation en fontion du taux d'arylate.
L'inuene de la quantité d'arylate est mise en évidene sur la gure 3.37. Plus ette
quantité est élevée plus les pertes par diration sont importantes. Le temps d'apparition
des laments diminue lui aussi quand la onentration d'arylate augmente et reste de
l'ordre de la minute, un temps omparable à la vitesse de polymérisation de l'arylate.
On note également une phase d'eaement des laments lorsque l'intensité de l'ordre 0
remonte. Cela traduit, en élairement uniforme, la polymérisation omplète de l'arylate
dans les zones extérieures aux guides. L'indie optique s'homogénéise don au niveau de la
struture des laments et onduit à une atténuation du ontraste de es derniers. Cela n'a
pas de onséquene au niveau de l'hologramme qui est quant à lui réé par la migration
de l'arylate des zones laires vers les zones sombres plutt que par sa seule polymérisa-
tion. Les deux phénomènes sont distints ar ils interviennent à des éhelles spatiales très
diérentes (100-µm pour les laments et 270-nm pour le réseau). D'après es onstata-
tions expérimentales, nous avons hoisi d'utiliser un mélange ontenant 6% d'arylate et
8% d'anisole. En eet 'est le point de fontionnement du système qui assure la meilleure
eaité et qui permet de limiter au mieux l'apparition de l'eet de lamentation. An
d'atténuer ette struture parasite par des méthodes simples, nous avons par ailleurs tenté
d'élairer en lumière blanhe uniforme un éhantillon épais après l'enregistrement pour
réaliser un post-traitement. Conformément aux expérienes préédentes, la struture inri-
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Fig. 3.37  Diration ausée par la lamentation en fontion du rapport mono-
mère/plastiant.
minée disparaît progressivement mais ontinue à perturber la qualité optique du signal de
sortie durant la releture de l'hologramme.
3.3.2.5 Disussion
Les résultats expérimentaux onernant l'enregistrement de réseau de Bragg dans le
Polyuréthane dopé Arylate montrent une bonne adéquation ave l'approhe phénoméno-
logique proposée pour son élaboration. An d'aller plus loin et de valider ette approhe,
nous avons développé un modèle quantitatif pouvant être validé par l'expériene. Ce mo-
dèle est basé sur le formalisme de diusion généralisée. Il traite don de la diusion de
haque espèe dans le mélange en tenant ompte de la porosité maximale du système. Les
variations de onentration à l'origine de la diusion de haque espèe sont pilotées par les
réations de polymérisation de l'Arylate dans le mélange.
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3.3.3 Modélisation de la diusion généralisée dans le système
Nous proposons ii de modéliser la photoinsription d'un réseau de Bragg dans une
matrie tridimentionnelle dans un système de type Modulation d'indie par migration de
la matière sans séparation de phase [52℄. Nous avons pour ela modélisé le omportement
au sein de la matrie des omposants suivants :
≻ un monomère porteur d'indie (m) ;
≻ un plastiant (a) ;
≻ le polymère (monomère porteur d'indie ayant polymérisé)(p) ;
≻ les launes réées lorsque le monomère polymérise (l) ;
≻ un photoamoreur(e).
Le omportement physio-himique du matériau peut être dérit par les lois de la
diusion et de la inétique himique [14℄[17℄ [15℄[18℄. Le but est de aluler les termes
de mobilité des omposés dans le adre du formalisme proposé par Onsager (diusion
généralisée) tout en négligeant les interations himiques. Trois omposés subissent à la
fois diusion et inétique himique : Le monomère (m), le plastiant (a), les launes (l).
Le photoamoreur (e) et le polymère (p) sont onsidérés omme immobiles et servent à
l'initiation et la terminaison de la réation. Seule leur inétique himique est prise en
ompte.
Le développement permettant d'obtenir le système matriiel présenté i-dessous est
présenté en annexe 6, il tient ompte de la diusion de haque espèes en fontion de sa
mobilité Mij et en fontion des modiations himiques qu'elles subissent S(i) (terme de
soure).
∂
∂t


Φm
Φa
Φp
Φl

 = −


Mmm Mma 0 Mml
Mam Maa 0 Mal
0 0 0 0
Mlm Mla 0 Mll

∆


Φm
Φa
Φp
Φl

+


Sm
Sa
Sp
Sl

 (3.10)
La résolution omplète du système en prenant en ompte la diusion de toutes les
espèes ainsi que les réations himiques relève de l'équation dite de PP-Fisher dont la
résolution dépasse le adre de e travail mais fait l'objet de nombreux travaux théoriques.
L'objet de ette partie est de montrer de quelle manière une version simpliée du
modèle préédent, permet, dans le adre de faibles modulations d'indie, de retrouver et de
omparer les diérents phénomènes physiques que sont la diusion et la réativité himique.
Hypothèse 1 : On se plae dans le as ou la modulation d'indie reste faible e qui
permet de la onsidérer omme une pertubation. Nous érivons don les onentrations des
espèes himiques :
Φi(r, t) = Φ
0
i (t) + Φ
1
i (t) sin
(
2πr
Λ
)
Hypothèse 2 : Nous ne onsidérons que la diusion des espèes monomériques à l'état
fondamental ou exité. Dans la mesure où l'on se plae dans le adre de faibles pertubations
les quantités de matières qui diusent restent très faibles devant les valeurs moyennes.
L'équation de diusion peut don être traitée dans le adre de la diusion d'éléments
inniment dilués e qui nous ramène au formalisme de Fik.
∂Φi(r, t)
∂t
= D∆{Φi(r, t)} + Sources{Φi(r, t)}
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Hypothèse 3 : Le monomère qu'il soit dans son état exité (ΦM˙ ) ou fondamental (ΦM )
onserve une taille semblable. Un même oeient de diusion D sera don pris pour es
deux espèes. Ce oeient de diusion est diretement lié à la porosité du milieu (mélange
matrie de polyuréthane et de monomère arylate).
On dénit ainsi une onnetivité moyenne :
χ =
nombre de liaisons du réseau polymère par unité de volume
nombre de liaisons maximales du réseau par unité de volume
Une loi d'éhelle relie alors la diusivité à la densité de liaisons du milieu.
D = D0|χc − χ|β si χ < χc
= 0 si χ > χc
χc est une valeur de onnetivité ritique au delà de laquelle le réseau polymère est
trop dense pour permettre la diusion. On parle de gel inétique du système.
Dans la suite on onsidérera le modèle simplié de la polymérisation radialaire suivant :
"amorçage" kd
[Irg] + I
ka→ 2.[R˙]
[R˙] + [M ]
kd→ ˙[M ]
"propagation" kp
˙[Mm] + [M ]
kp→ ˙[Mm+1]
"terminaison" kt
˙[Mm] + ˙[Mn]
kt→ [Mn+m]
L'hypothèse des états quasi stationnaires suppose que la onentration en radiaux
libres reste onstante et faible au ours du temps et permet de aluler la vitesse de poly-
mérisation dans le as de es réations radialaires.
≻ La onentration typique en [M˙ ] est de 10−9 à 10−7 mol/L.
≻ Le temps de vie des radiaux libres τ∗ = τ 1
2
= 0,1 à 10 seondes.
≻ La vitesse de polymérisation −∂[M ]∂t = ∂[P ]∂t = kpΦM .ΦM˙
∂ΦM
∂t
∣∣∣∣
poly
= kp
√
kd.I
kt
=
ΦM
τp
ave
τp =
1
kp
√
kt
kd.I
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Soit, ave kp >> kd et kp >> kt
ΦM˙ =
√
kd.I
kt
= Cste(t)
Hypothèse 4 : En onsidérant la modulation de la densité de matière faible (traitement
pertubatif) nous supposons dans la suite que l'hypothèse d'un état stationnaire est appli-
able en moyenne au matériau. C'est à dire sur la partie ontinue des variables Φ0i (t). On
distingue alors les deux as suivants :
En l'absene de diusion
ΦM˙ (t) = Φ
0
M˙
.I = Cste(t)
Si l'on onsidère un élairement I de la forme :
I(r, t) = I1(1 + sin(
2πr
Λ
))2
On obtient
ΦM˙(r) =
√
kd
kt
.I1(1 + sin(
2πr
Λ
))
Ave la diusion
Si une quantité n0 d'espèe est rée en r on a alors une répartition de la onentration C
de l'espèe de la forme [3℄ :
C(r, t) =
n0
(8πDτ∗)
3
2
e−
r2
4Dτ∗
(3.11)
d'où
ΦM˙ (r) =
+∞∫
u=−∞
ΦM˙ (r)
∣∣
sans di
1
(8πDτ∗)
3
2
e−
(r−u)2
4Dτ∗ du
=
+∞∫
u=−∞
√
kd
kt
.I1
1
(8πDτ∗)
3
2
(
1 + sin
(
2πr
Λ
))
e−
(r−u)2
4Dτ∗ du
=
√
kd
kt
.I1
1
(8πDτ∗)
3
2
[
−1
2
√
π
√
4Dτ∗
(
j.e
4jpir
Λ − 2.e 4jpirΛ − j
)
.e−
2jpir
Λ .e−
4Dτ∗pi2
Λ2
]
×
(
j.e
2pijr
Λ − j.e− 2pijrΛ − 2
)
.e−
4Dτ∗pi2
Λ2 .
(
2 sin
(
2πr
Λ
)
− 2
)
Soit,
ΦM˙ (r) =
√
kd
kt
.I1.
√
4πDτ∗
(8πDτ∗)
3
2
.
(
1− sin
(
2πr
Λ
)
.e−
4Dτ∗pi2
Λ2
)
En faisant l'hypothèse d'un état quasi stationnaire loal auquel on applique une diu-
sion pendant le temps aratéristique de vie de et état exité il est don possible d'estimer
la répartition spatiale de monomère exité qui est supposée xe dans le temps.
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Fig. 3.38  Variation de la onentration ΦM˙ en fontion du pas d'enregistrement Λ.
L'équation de diusion/réation peut alors être traitée dans le adre d'une petite per-
turbation.
∂ΦM
∂t
= −kpΦMΦM˙ +D∆ΦM
ave
ΦM (r, t) = Φ
0
M (t) + Φ
1
M(t) sin
(
2πr
Λ
)


∂Φ0M (t)
∂t
= −kpΦ0M (t)
√
kd
kt
.I1
√
4πDτ∗
(8πDτ∗)
3
2
∂Φ1M (t)
∂t
= −kpΦ0M (t)
√
kd
kt
.I1
√
4πDτ∗
(8πDτ∗)
3
2
.(−e− 4Dτ
∗pi2
Λ2 ) + kpΦ
1
M(t)
√
kd
kt
.I1
1
2
√
2(4πDτ∗)2
− D
Λ2
.Φ1M (t)
On extrait alors le temps aratéristique τp tel que :
1
τp
= kp.
√
kd
kt
.I1︸ ︷︷ ︸
polymerisation standard homogène
× 1
2
√
2(4πDτ∗)2︸ ︷︷ ︸
eet de la diusion
Φ1M s'érit alors :
Φ1M =
[
F0e
−
[
D
Λ2
− 2
τp
]
.t
+
Φ0M
τp
.e−
4Dτ∗pi2
Λ2 .
Λ2
Dτp − 2Λ2
]
.e
− t
τp
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Ave la ondition initiale Φ1M (t = 0) = 0 on obtient pour F0 :
F0 +
Φ0MΛ
2
Dτp − 2Λ2 .e
− 4Dτ∗pi2
Λ2 = 0
Soit
Φ1M =
Φ0MΛ
2
Dτp − 2Λ2 .e
− 4Dτ∗pi2
Λ2
[
1− e−
[
D
Λ2
− 2
τp
]
.t
]
.e
− t
τp
On obtient alors pour la onentration ΦM les expressions :

Φ0M (t) = Φ
0
M .e
− t
τp
Φ1M (t) =
Φ0MΛ
2
Dτp − 2Λ2 .e
− 4Dτ∗pi2
Λ2
[
e
− t
τp − e
[
− D
Λ2
+ 1
τp
]
.t
]
De la onentration ΦM nous pouvons déduire la onentration en polymère ΦP à
l'origine de la modulation d'indie dans le matériau.
∂ΦP
∂t
= +kpΦMΦM˙
∂ΦP
∂t
= +kpΦMΦM˙
= +kp
(
Φ0M (t) + Φ
1
M(t) sin
(
2πr
Λ
))
.
√
kd
kt
.I1.
√
4πDτ∗
(8πDτ∗)
3
2
.
(
1− sin
(
2πr
Λ
)
.e−
4Dτ∗pi2
Λ2
)
=
1
τp
[
Φ0M (t) + sin
(
2πr
Λ
)
.
(
Φ1M (t)− Φ0M(t).e−
4Dτ∗pi2
Λ2
)
+Φ1M(t). sin
2
(
2πr
Λ
)
.e−
4Dτ∗pi2
Λ2
]
=
1
τp
[
Φ0M .e
− t
τp
+sin
(
2πr
Λ
)
.
(
Φ0MΛ
2
Dτp − 2Λ2 .e
− 4Dτ∗pi2
Λ2
[
e
− t
τp − e
[
− D
Λ2
+ 1
τp
]
.t
]
− Φ0M .e−
t
τp .e−
4Dτ∗pi2
Λ2
)
+
Φ0MΛ
2
Dτp − 2Λ2 .e
− 4Dτ∗pi2
Λ2
[
e
− t
τp − e
[
− D
Λ2
+ 1
τp
]
.t
]
. sin2
(
2πr
Λ
)
.e−
4Dτ∗pi2
Λ2
]
on obtient alors pour l'expression de ΦP les deux termes suivants :


Φ0P (t) = Φ
0
M .
(
1− e−
t
τp
)
Φ1P (t) =
Φ0M
Dτp − 2Λ2 .e
− 4Dτ∗pi2
Λ2
[
(3Λ2 −Dτp).
(
1− e−
t
τp
)
+
Λ4
Λ2 −Dτp
(
1− e
[
Λ2−Dτp
τpΛ2
]
.t
)]
Remarque : On pourrait roire que ette solution diverge pour le as,{
Dτp − 2Λ2 → 0
Λ2 −Dτp → 0
94 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographie
En pratique ça n'est pas le as. En eet, 1 − e+ε → −ε quand ε → 0. Cela implique
que :
1− e
[
Λ2−Dτp
τpΛ2
]
.t
Λ2 −Dτp →
1
τpΛ2
× t quand Λ2 −Dτp → 0
Si Dτp − 2Λ2 → 0
alors, {
3Λ2 −Dτp → Λ2
Λ2 −Dτp → −Λ2
De faite Φ1P (t) devient alors :
(→ Λ2).
(
1− e−
t
τp
)
+
Λ4
→ Λ2 .
(
1− e
[
→−Λ2
τpΛ2
]
.t
)
→ 0
Le système ne diverge pas.
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3.3.3.1 Simulations et ordre de grandeur
On peut maintenant onsidérer l'enregistrement d'un réseau de période Λ et don de
fréquene f = 1Λ . On doit alors prendre en ompte les fréquenes propres du matériau
fp =
1√
D.τp
et fD =
1√
4Dτ∗pi2
ainsi que la fréquene fg =
1√
D.τg
. Ces trois fréquenes
propres sont liées haune à une réation physio-himique dans le matériau. La fréquene
fp est liée au temps aratéristique de polymérisation. La fréquene fD est liée à la diusion
de l'espèe M˙ dans le matériau. Enn la dernière fréquene introduite, fg, orrespond au
temps de gel. Le temps de gel τg orrespond au temps au bout duquel le système est gé et
ou l'espèe M˙ ne peut plus migrer et orrespond au as ou la onnetivité est supérieure à
la onneivité ritique χc . L'expression de Φ1P (f) s'érit alors :
Φ1P (f)t=t0 =
Φ0M
1
f2p
− 2
f2
.e
− f2
f2
D
[
(
3
f2
− 1
f2p
).
(
1− e−Dt0f2p
)
+
1
f4
1
f2
− 1
f2p
(
1− e[(f2p−f2)D].t0
)]
Φ1P (f)t=t0 =
Φ0Mf
2f2p
f2 − 2f2p
.e
(− f
fD
)2
[
3f2p − f2
f2f2p
.
(
1− e−Dt0f2p
)
+
f2f2p
f4(f2p − f2)
(
1− e[(f2p−f2)D].t0
)]
Il faut maintenant ajouter à ette expression le as limite ou le système est gelé soit
quand t = τg. On obtient alors l'expression suivante :
Φ1P (f)t=τg =
Φ0Mf
2f2p
f2 − 2f2p
.e
(− f
fD
)2
[
3f2p − f2
f2f2p
.
(
1− e−
f2p
f2g
)
+
f2f2p
f4(f2p − f2)
(
1− e
[
f2p−f
2
f2g
])]
On peut alors étudier le omportement en fréquene spatiale du système en faisant
varier individuellement les paramètres τp, τ∗ et τg. La gure 3.39 présente les évolutions de
la ourbe de réponse en fréquene spatiale du matériau en faisant varier haque paramètre
indépendamment.
≻ La ourbe (a) montre l'inuene du temps de gel τg. Plus e temps est grand, plus
le système gèle tardivement et don plus le monomère peut migrer. Par onséquent,
plus le temps de gel est élevé plus le gain de modulation d'indie sera important.
≻ Pour le temps aratéristique de polymérisation τp, on observe l'eet inverse. Plus e
temps est élevé plus la polymérisation sera rapide. La polymérisation étant un phé-
nomène loal, elle réduit la diusion des monomères, le gain de modulation d'indie
diminue quand la vitesse de polymérisation augmente (ourbes (b)).
≻ Le temps τ∗ est le temps aratéristique assoié à la diusion dérite par l'équation
3.11. Plus e temps augmente plus la rupture de bande passante est forte (ourbes
(c) ).
≻ Enn, la ourbe (d) présente l'évolution de la bande passante en fontion du oef-
ient de diusion du monomère dans le système. Naturellement, plus le oeient
de diusion est élevé, plus le monomère peut diuser et don plus les hautes fré-
quenes sont "ltrées" par le phénomène de diusion. Pour augmenter le oeient
de diusion, il faut augmenter la porosité du système. Pour ela, il faut "goner" la
matrie en augmentant la onentration initiale de monomère Φ0M ou en remplaçant
e monomère en exès par une espèe similaire et neutre.
96 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographie
0 200 400 600 800 1000
0,0
0,2
0,4
0,6
0,8
1,0
0 200 400 600 800 1000
0,0
0,2
0,4
0,6
0,8
1,0
0 200 400 600 800 1000
0,0
0,2
0,4
0,6
0,8
1,0
0 200 400 600 800 1000
0,0
0,2
0,4
0,6
0,8
1,0
d)c)
b)a)
C
on
ce
nt
ra
tio
n 
Φ
P (
u.
 a
.)
fréquence spatiale f = 1/Λ (u.a.)
 τg = 100
 τg = 101
 τg = 102
C
on
ce
nt
ra
tio
n 
Φ
P (
u.
 a
.)
fréquence spatiale f = 1/Λ (u.a.)
 τp = 1.00
 τp = 1.01
 τp = 1.02
C
on
ce
nt
ra
tio
n 
Φ
P (
u.
 a
.)
fréquence spatiale f = 1/Λ (u.a.)
 τ* = 1.00
 τ* = 1.01
 τ* = 1.02
C
on
ce
nt
ra
tio
n 
Φ
P (
u.
 a
.)
fréquence spatiale f = 1/Λ (u.a.)
 D = 10
 D = 1
 D = 0.1
Fig. 3.39  Réponse spatiale du matériau en fontion des temps aratéristiques τp, τ∗ et
τg.
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Pour rendre ompte totalement du système, il faut d'érire l'évolution du oeient
de diusion en fontion de la porosité du système. Pour ela on a introduit le terme de
onnetivité χ exprimant le rapport entre le nombre de liaisons polymérisées et le nombre
total de liaisons possibles.
χ =
Nombre de liaisons polymérisées
Nombres total de liaisons possibles
Pour exprimer e paramètre on introduit le terme de porosité Π exprimant le rapport
entre le volume libre dans le polyuréthane et le volume total. Pour augmenter la porosité
on augmente le taux de monomère dans le matériau.
Π =
Volume libre dans le polyuréthane
Volume total
On exprime alors la saturation de la matrie χ en fontion du volume libre dans la
matrie et le volume oupé par le monomère polymérisé.
χ = χMatrice × (1−Π) + Π.χp.Φp
On rappelle que le oeient de diusion D s'exprime alors sous la forme :
D = D0|χc − χ|β si χ < χc
= 0 si χ > χc
La ondition de gel devient alors :
Φp >
χc − χMatrice.(1 −Π)
Π.χp
La ondition de gel dépend don du taux de monomère polymérisé. S'il n'y a pas assez
de monomère avant réation, le système ne gèle jamais. Le système gèle d'autant plus vite
qu'il y a beauoup de monomère.
En e qui onerne le oeient de diusion D il s'exprime sous la forme :
D = D0|χc − χMatrice.(1−Π)|
En eet à t = 0 la onentration en polymère Φp est nulle. En onséquene,naturellement
plus la porosité est grande, plus le oeient de diusion D est grand, mieux le monomère
diuse dens le système.
En onsidérant le système vu préédemment il est possible de simuler le omportement
du matériau à une période Λ donnée pour diérents taux de monomère Φ0M insérés ini-
tialement. Plus important enore, il est possible de simuler un système où une partie du
monomère est remplaée par un élément neutre jouant le rle d'un plastiant. En rempla-
çant une partie du monomère par le plastiant, on maintient la porosité tout en réduisant
le gain de modulation d'indie par polymérisation pure tout en onservant un gain su-
sant pour l'enregistrement faisant appel au phénomène de diusion. Ainsi, il est possible
de onserver le phénomène utile à l'enregistrement du réseau en réduisant le phénomène de
lamentation. Les gures 3.40 et 3.41 présentent une ampagne de test visant à valider le
modèle proposé ii et à reherher la zone la plus eae où le taux de monomère est le plus
faible possible pour pouvoir réduire le phénomène de lamentation. La gure 3.40 présente
une artographie de la modulation d'indie en fontion du rapport des taux de monomère
et de plastiant dans le matériau. Les zones en bleues fonées ne orrespondent pas à un
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zéro d'eaité mais simplement à des zones non-explorées. La gure 3.41 représente une
artographie de la simulation de la modulation d'indie en fontion du rapport des taux de
monomère et de plastiant dans le matériau. Les deux zones où se reouvrent expériene
et simulation présentent un aord notable.
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Fig. 3.40  Eaité de diration du réseau en fontion du rapport Arylate/Anisole.
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Fig. 3.41  Simulation de l'eaité de diration du réseau en fontion du rapport Ary-
late/Anisole.
3.3. Coneption d'un matériau holographique entimétrique 99
3.3.3.2 Origine possible du phénomène de lamentation
En onsidérant le modèle vu préédemment, il est possible de donner une interprétation
ohérente à l'origine du phénomène de lamentation. Si on onsidère un matériau dont la
bande passante est présentée par la gure 3.42, on peut rapidement aluler la transformée
de Fourier de ette bande passante et onnaître ainsi la réponse perussionnelle du matériau.
La gure 3.43 présente la réponse perussionnelle du matériau onsidéré. Lorsqu'on élaire
le matériau ave les franges d'interférene, le ontraste n'est jamais en pratique égal à 1.
Il reste don un fond ontinu ontenant toutes les fréquenes spatiales (bruit blan). Sous
et élairement homogène, on obtient la réponse perussionnelle du matériau. C'est ette
réponse qui donnerait la struture originale des laments (espaement d'une entaine de
mirons). La propagation des laments, quand à elle, resterait pilotée par le phénomène
de lamentation et produirait des laments de dimensions plus nes mais onserverait la
distane inter-lament. Pour valider ette proposition il serait important de déterminer
nement la struture des laments (amplitude de la modulation d'indie, distane inter-
lament, diamètres des laments...). Cette étude sort du adre de e travail de thèse.
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Fig. 3.42  Exemple de réponse spatiale typique du matériau.
100 Chapitre 3. Matériaux pour l'holographie
0 250 500 750 1000
0
1
2
3
4
5
6
7
Distance inter-filament Distance inter-filament
A
m
pl
itu
de
 la
 la
 m
od
ul
at
io
n 
d'
in
di
ce
 (a
.u
.)
Position 
Fig. 3.43  Transformée de Fourier de la réponse spatiale du matériau.
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3.4 Conlusion
Le travail d'exploration onernant les matériaux holographiques a permis de réaliser
un état de l'art de trois familles de matériaux :
≻ les matériaux à hangement de onformation életronique ;
≻ les matériaux à hangement de onformation életronique et déplaement de matière ;
≻ les matériaux à déplaement de matière ;
Pour haque famille de matériau, un élément typique (LiNbO3 dopé MgO, PMMA−
PQ et DuPontHRF − 734) a été pleinement aratérisé en terme d'absorption, de mo-
dulation d'indie et de stabilité du réseau dans le temps. Le fontionnement de haque
famille a été présenté et la mise en oeuvre expérimentale a été entièrement dérite. Les
résultats expérimentaux ont été onfrontés pour dresser un état de l'art des matériaux
holographiques existant. Cette analyse a fait l'objet d'une disussion nous permettant de
dérire le matériau idéal pour notre appliation.
Les expérienes réalisées sur un matériau de haque famille ont mis en évidene les
avantages et les limitations de haune d'elles. Les modulations d'indie obtenues ave les
matériaux à migration de matière (∆n ≈ 10−3) ont montré l'intérêt d'utiliser e mode de
fontionnement pour réaliser de fortes modulations d'indie. Au travers des matériaux à
hangement de onformation életronique et déplaement de matière nous avons trouvé
une solution originale pour obtenir une matrie entimétrique exigée par le projet. Cette
solution a été améliorée à l'aide d'une matrie rétiulée (le polyuréthane) pour ajuster
la réponse spatiale du matériau. En parallèle nous espérions obtenir une matrie plus
solide pour les opérations d'enregistrement et de polissage. Si e matériau montre un bon
omportement méanique au polissage, le phénomène de lamentation met en évidene sa
faiblesse lors de l'étape d'enregistrement. Pour parfaire le système, l'exemple est à prendre
dans les matériaux photoréfratifs ristallins. En eet, les ristaux sont, de loin, les meilleurs
andidats en terme de résistane à l'eort quel qu'il soit. La dernière étape de oneption
du matériau développé ii onsisterait à remplaer la matrie organique de polyuréthane
par une matrie inorganique (la silie étant probablement le meilleur andidat). Pour ela
les méthodes de type Sol-Gel pourraient assurer la liaison entre un mélange organique
(photoamoreur-monomère-plastiant) en une matrie hte inorganique rétiulée (le verre
Sol-Gel).
En parallèle de ette réalisation pratique, un modèle physio-himique a été proposé
pour interpréter le fontionnement de l'enregistrement du réseau d'indie dans le matériau.
Le modèle proposé est un modèle simplié de la desription des réations de polymérisation
dans un système diusant. L'hypothèse prinipale onsiste à onsidérer que la modulation
d'indie est faible et est don assimilable à une perturbation. Compte tenu de la modulation
d'indie ∆n de l'ordre de 10−3, ette hypothèse semble tout à fait raisonnable. Les résultats
des simulations sont d'ailleurs en bon aord ave les expérienes réalisées et ont permis
de réduire de manière signiative le phénomène de lamentation. Enn, dans le même
temps, le modèle permet d'envisager une origine simple au phénomène de lamentation
permettant d'expliquer les dimensions observées de l'ordre de la entaine de mirons.
Chapitre 4
Réalisation d'un omposant test
4.1 Introdution
Une fois les tests sur réseaux à pas xe eetués, nous avons déidé de réaliser un
premier prototype de réseau à pas variable. Le problème de lamentation n'étant pas
résolu mais seulement atténué, l'épaisseur transverse de réseau exploitable est seulement
de 1-mm. Malgré ela, la réalisation d'un réseau à pas variable ou HCBR pour Holographi
Chirped Bragg Reetor pour démontrer la faisabilité de notre solution semblait possible.
4.2 Montage holographique
Le montage holographique est très standard, exepté le fait que l'on utilise sur les deux
bras qui interfèrent des lentilles divergentes ou onvergentes, e qui permet d'enregistrer
une variation du pas le long du réseau(Fig.4.1).
Fig. 4.1  Montage expérimental du ban d'enregistrement.
Les réseaux de Bragg à pas variable utilisent le fait que la lumière est diratée lorsque
la ondition de Bragg est remplie. Cette relation vetorielle est donnée par :
−→
K = −→ρ −−→σ
où
−→
K est le veteur d'onde du réseau et où −→ρ et −→σ sont les veteurs d'onde des ondes
inidentes permettant d'enregistrer les strates du réseau (Fig 4.2).
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Fig. 4.2  A gauhe : Diagramme des veteurs d'ondes d'enregistrement et de leture.
A droite : Variation loale de l'angle d'inidene onduisant à une variation loale de la
période (hirp).
4.2.1 Enregistrement
Pour enregistrer un hologramme en transmission, les veteurs d'ondes qui interfèrent
doivent remplir la ondition :
−→
Kenr =
−→ρ enr −−→σ enr
ave
Kenr =
2π
Λenr
et
Λenr =
λenr
2nmed sin θenr
4.2.2 Leture
Pour lire en réexion ('est à dire pour θlec = π/2) le réseau préédemment enregistré,
l'onde inidente et l'onde rééhie doivent remplir la ondition :
−→σ lec = −→ρ lec −−→K lec
ave
Klec =
2π
Λlec
et
Λlec =
λlec
2nmed sin(
pi
2 )
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Pour réaliser un miroir il faut don trouver la valeur de θlec telle que la ondition
Λenr = Λlec, et e pour haque omposante spetrale λlec dénie par :
θenr = arcsin
(
λenr
λlec
)
4.3 Caluls de la dispersion de la période du réseau
Comme nous l'avons vu préédemment, la période loale du réseau dépend de l'angle
d'inidene loal du faiseau d'enregistrement. En pratique, il sut don d'adapter les
fronts d'onde en sortie des lentilles pour réaliser n'importe quelle loi de dispersion. Pour
des raisons de simpliité, nous avons utilisé des lentilles ylindriques plan-onvexes (res-
petivement plan-onaves) du ommere traitées anti-reet à 532-nm.
foale matériau rayon de ourbure dimensions
700-mm (à 587,6-nm) BK7 361.8-mm 30×32-mm
-485.4-mm (à 632.8-nm) BK7 250-mm 50.8×50.8-mm
Tab. 4.1  Lentilles utilisées pour réaliser les réseaux à pas variables HCBR.
En se plaçant dans l'optique de Gauss (prohe de l'axe optique), on peut estimer la loi
de dispersion réée par deux lentilles mines de foales respetives 700-mm et -485-mm. Le
shéma de la gure 4.3 présente les diérentes relations d'optique géométrique du montage
holographique.
Fig. 4.3  Relations d'optique géométrique du montage.
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Sur la gure 4.3, θc représente l'angle d'inidene de la période entrale du réseau
adapté à la longueur d'onde 805-nm. La distane lx est dénie par :
lx =
√
(r + x)2 + (d sin θc)2
ave r = d sin θc − L2 et
sin θx =
x+ r
lx
=
√
(r + x)2
(r + x)2 + (d cos θc)2
=
√
1
1 + (d cos θc)2/(x− L2 + d sin θc)2
où x représente la distane depuis le fond du miroir de Bragg, θx est l'angle d'inidene
de la longueur d'onde d'enregistrement (532-nm) à e point, L est la longueur totale du
miroir de Bragg et d est la distane entre le entre du miroir de Bragg et le point foal de
la lentille. Ainsi, la période loale du réseau HCBR est dénie par :
ΛHCBR(x) =
λenr
2nmed sin θx
=
λenr
2nmed
√
1 +
(d cos θc)2
(x− L2 + d sin θc)2
(4.1)
A partir de l'équation 4.1 en utilisant la relation Λ = λ/2nmed, on peut aluler la loi
de dispersion T (λ) :
T (λ) =
2nmed
c
x(λ) =
2nmed
c

 d cos θc√
( λλenr )
2 − 1
− d sin θc + L
2


(4.2)
Sur notre montage holographique, λenr = 532-nm, d = 500-mm, θc = 41,3 et L =
23-mm. La loi de dispersion est entrée à 805-nm. La gure 4.4 montre la loi de dispersion
attendue T (λ).
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Fig. 4.4  Loi de dispersion attendue T (λ).
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4.4 Modélisation assistée par ordinateur
Dans ette setion, on s'attahera à aluler préisément le front d'onde inident sur
l'éhantillon an de prévoir de manière préise la loi de dispersion enregistrée dans le
matériau holographique. Cette étape permet de valider l'approximation de Gauss. D'autre
part, elle peut permettre de modier les lentilles pour optimiser le miroir de Bragg de sorte
qu'il ompense exatement le ompresseur de Treay présenté au hapitre II.
Le montage expérimental d'enregistrement a été modélisé à l'aide du logiiel de traé
de rayons CODE-V. Ce logiiel permet de prendre en ompte tous les types d'aberrations
(vériation de l'approximation de Gauss). L'autre aspet plus intéressant onerne les
options d'optimisation du montage. En eet, le logiiel peut aluler la ourbure des lentilles
ainsi que l'indie de réfration optimum pour obtenir une loi de distribution du pas du
réseau personnalisée pour haque appliation visée. La gure 4.5 présente les résultats de
traé de rayon pour les deux lentilles utilisées pour le prototype. La gure suivante (Fig. 4.6)
présente les résultats de la simulation onernant la distribution du pas du réseau. Cette
distribution du pas du réseau donne un délai de groupe T (λ) identique à elui alulé dans
l'approximation géométrique.
Fig. 4.5  Simulation des lentilles ommeriales utilisées.
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Fig. 4.6  Simulation de la distribution du pas ave les lentilles utilisées pour le prototype.
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4.5 Caratérisation du omposant test réalisé
Le réseau de Bragg à pas variable réalisé fait, une fois poli, 23-mm de long, 5-mm
d'épaisseur et 10-mm de haut (Fig. 4.8). Après enregistrement, l'éhantillon a été oupé à
haque extrémité et poli. Nous avons ensuite mesuré l'eaité du réseau de Bragg ainsi que
l'eaité du omposant. L'eaité du réseau de Bragg est liée à la modulation d'indie
du matériau. L'eaité du omposant tient ompte des pertes par absorption et diusion
de e dernier.
Fig. 4.7  Réseau avant déoupe et polissage. Le dégradé bleu est naturel et rend ompte
de la variation loale de la période du réseau.
Fig. 4.8  Prototype une fois mis en forme et poli. Les dimensions sont 23×10×5-mm
4.5.1 Rendement de diration
Nous avons mesuré à la fois l'eaité du réseau de Bragg ηBragg =
Idif
Idif+Itransmis
et
l'eaité du omposant déni par ηcomposant =
Idif
Iincident
en utilisant le montage présenté
sur la gure (4.9) à l'aide d'un laser Ti :Sa ontinu, aordable.
L'eaité du réseau de Bragg est de 90% sur une bande de 30-nm (20-nm à mi-hauteur)
entrée sur 805-nm. En utilisant l'algorithme "Layer peeling" présenté au hapitre II, nous
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Fig. 4.9  Montage utilisé pour mesurer à la fois l'eaité du réseau et du omposant.
avons estimé l'amplitude de la modulation d'indie induit dans le réseau.Une simulation
d'un réseau de prol super-gaussien ave une dispersion linéaire de 20-mm de long ave
30-nm de bande passante est présenté gure (4.10) à gauhe. Cette simulation nous donne
une valeur de ∆n de 6.10−4 pour l'amplitude de la modulation d'indie. Cette valeur est
ohérente ave les valeurs mesurées (8.10−4) sur réseaux mines à pas xe.
En e qui onerne l'eaité du omposant, sa valeur moyenne se situe autour de
60%. Nous avons appliqué à notre simulation des pertes orrespondant à un oeient
α de l'ordre de 0,39-m−1 (Fig.4.10) à droite. Ces pertes sont liées prinipalement aux
distortions induites par les laments.
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Fig. 4.10  a) eaité du réseau de Bragg. En trait plein, simulation d'un réseau de Bragg
ave ∆n = 6.10−4. b) eaité du omposant. En trait plein, simulation d'un réseau de
Bragg ave ∆n = 6.10−4 et α = 0,39-m−1
Enn, pour aratériser omplètement le omposant, il faut tenir ompte de son e-
aité transverse. La mesure montre que le omposant est homogène sur une épaisseur de
l'ordre de 1-mm (Fig. 4.11).
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Fig. 4.11  Mesure de l'eaité transverse d'un éhantillon de 5-mm d'épaisseur à 805-nm.
4.5.2 Dispersion temporelle
Pour onnaître la phase spetrale induite par le omposant, le paramètre physique
mesurable est la dispersion temporelle des omposantes spetrales T (λ). Cette dispersion
temporelle est liée à la phase par la relation
dφ(λ)
dλ = T (λ).
Fig. 4.12  Montage utilisé pour mesurer la dispersion temporelle du omposant.
Pour réaliser ette mesure, nous avons utilisé un montage de type interféromètre de Mi-
helson (Fig. 4.12). On injete dans e montage les impulsions d'un osillateur produisant
des impulsions de 60-fs entrées à 805-nm (FWHM de 40-nm). Les impulsions femtose-
ondes vont interférer ave l'impulsion étirée sortant du omposant. En sortie du montage,
un spetromètre permet d'observer le spetre annelé de l'impulsion ourte. Le spetre
gaussien de ette impulsion est alors modulé par les interférenes et une teinte plate ap-
paraît pour les longueurs d'onde ayant subi le même retard. En reliant haque longueur
d'onde ave la position de la translation pour laquelle la teinte plate apparaît, nous pouvons
estimer la loi de dispersion temporelle de notre omposant.
La gure 4.13 présente quelle longueur d'onde est rééhie pour haque position de
la platine de translation. Les barres d'erreur augmentent pour les grandes et les ourtes
longueurs d'onde en raison du motif d'interférene devenant moins distint sur les ans de
la gaussienne. C'est pour ette raison que la loi de dispersion du omposant a été explorée
uniquement sur 15-nm. Cette bande passante orrespond à une longueur de e=11-mm de
matériau. Cependant, si l'on onsidère la totalité du matériau et son indie de réfration
nmat = 1.52, il est potentiellement possible d'étirer une impulsion de 30-nm de bande
passante à une durée de τ = 2nmatLc = 222-ps.
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Fig. 4.13  Résultats expérimentaux de la mesure du hemin optique parouru sur la
platine de translation pour haque longueur d'onde.
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Fig. 4.14  a) Loi de dispersion mesurée T (λ) du omposant. b) Loi de dispersion T (Ω)
du omposant et interpolation d'ordre 2.
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Il faut prendre des préautions onernant ette valeur de τ . Dans le domaine des
impulsions ourtes, la durée d'une impulsion est onsidérée omme la durée à mi-hauteur
de l'impulsion. Dans notre as, le spetre de 30-nm représente la bande passante totale du
omposant, e qui orrespond à une impulsion gaussienne d'environ 10-nm à mi-hauteur.
On onsidère ii un fateur 3 pour minimiser les eets d'élargissement temporel liés à la
oupure du spetre. Ii, l'expression de τ représente la durée totale de l'impulsion soit une
impulsion de type gaussienne d'environ 74-ps FWHM.
La gure 4.14 permet d'extraire les valeurs de Φ2 et Φ3 à l'aide d'une interpolation
d'ordre 2. Ces valeurs sont présentées dans le tableau 4.2. La valeur du Φ2 (2, 69.10
6
-fs
2
)
est en bon aord ave le design de notre étireur. La valeur du Φ3 (−0, 97.106-fs3) est de
signe opposé au Φ3 d'un ompresseur à réseau en onguration de Treay.
n φnHCBR unité
2 2, 69.10−24 s−2
3 −0, 97.10−39 s−3
Tab. 4.2  Paramètres φ2 et φ3 du HCBR réalisé.
La gure 4.15 présente un résumé des aratéristiques en terme d'amplitude et de
dispersion de notre omposant étireur. Les dimensions utilisables sont de 22× 10× 1-mm.
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Fig. 4.15  Amplitude et dispersion du omposant étireur.
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4.5.3 Distorsion ausée par les laments
Comme nous l'avons préisé préédemment, les laments ont été atténués et non sup-
primés. Par onséquent, ils produisent des pertes qui sont visibles lorsque l'on mesure
l'eaité de notre omposant. Mais les pertes ne sont pas le seul défaut introduit par
les laments. En eet, es derniers déforment la matrie de polyuréthane e qui a pour
onséquene de ourber de manière haotique les strates d'indie enregistrées dans le om-
posant. Ainsi, en plus de la dispersion temporelle, s'ajoute une dispersion spatiale aléatoire
qui détruit la qualité spatiale du faiseau. En sortie du omposant, nous avons don un spot
fortement modulé et possédant du "hirp" spatial. La gure 4.16 illustre l'eet observé.
Fig. 4.16  Illustration de la dispersion spatiale dûe à la lamentation.
4.6 Conlusion
Comme prévu, le phénomène de lamentation limite lairement la qualité de notre om-
posant test. Vis à vis de l'amplitude spetrale, la lamentation onduit à une dégradation
très importante de l'eaité de diration au fur et à mesure que l'on se propage dans
le omposant. D'autre part, la lamentation a tendane à détruire la qualité du faiseau
diraté. En revanhe, onernant la phase spetrale, la lamentation ne semble pas han-
ger la linéarité du délai de groupe. Cependant, pour réaliser le premier HCBR au ours
de ette thèse, des lentilles ommeriales ont été utilisées e qui, omme prévu par les
simulations, produit un délai de groupe linéaire pour l'étireur. Ce délai de groupe est di-
ilement ompensable par un ompresseur de Treay mais les oeients φ2 et φ3 sont de
signes opposés aux ompresseurs lassiques et permettent ainsi de tenter l'intégration de
e omposant test dans une haîne laser traditionnelle.
Chapitre 5
Mise en ÷uvre expérimentale
5.1 Introdution
Malgré les eets de lamentation, le omposant semble susamment performant pour
être installé sur une haîne laser de test. La zone exploitable fait 22 × 10 × 1-mm3. Ces
dimensions susent pour envisager d'utiliser le omposant en tant qu'étireur à la sortie
d'un osillateur. Le faiseau étant distordu en sortie d'étireur, une phase de ltrage spatial
est néessaire. Le omposant ne peut en revanhe pas être utilisé en tant que ompresseur
et e pour deux raisons. La première est relative à la dimension transverse du faiseau.
Après ampliation, l'intensité serait trop élevée pour envisager une reompression sans
risque d'eet non-linéaire nuisible, voir destruteur. L'autre raison est relative enore une
fois à l'eet de lamentation. En sortie du omposant le "hirp" spatial rendrait le faiseau
inutilisable. Pour réaliser le ltrage en sortie de l'étireur, nous avons déidé d'utiliser un
ampliateur régénératif. Un ampliateur régénératif est réalisé à partir de l'assoiation
d'un milieu ampliateur et d'une avité laser. Par nature, la avité laser ore l'avantage
de réaliser un ltrage spatial. En sortie d'ampliateur, le mode spatial de notre impulsion
est le même que elui de la avité. Ce ltrage se fait bien entendu au dépend d'une plus
faible eaité et d'une forte modulation spetrale.
5.2 Chaîne laser de Test
La haîne laser de test est présentée sur la gure 5.1. C'est une haîne utilisant des
éléments standards. Elle est omposée d'un osillateur T i : Sa produisant des impulsions
de 100-fs (FWHM) de prol gaussien ave un taux de répétition de 80-MHz. L'étireur de
Öner qui suit l'osillateur est remplaé par notre omposant. Les impulsions étirées sont
ensuite injetées dans l'ampliateur régénératif. En sortie d'ampliateur, un ompresseur
à réseau spéialement onçu pour ompenser l'étireur reomprime l'impulsion étirée.
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Fig. 5.1  Montage du laser de test.
5.2.1 Coneption du ompresseur
Le shéma du ompresseur est en réalité très prohe de elui que nous avons proposé
au hapitre II. En utilisant les relations bien onnues du ompresseur de Treay, nous
pouvons failement évaluer les oeients φn de la loi de dispersion T (ω) =
dφ(ω)
dω en
fontion des paramètres du ompresseur pour ompenser au mieux la dispersion de l'étireur
holographique.
Les paramètres alulés pour ela sont les suivants :
i θ(λ0) Lc N λ0
26.7 −42.6 390-m 1400 traits/mm 805-nm
Tab. 5.1  Paramètres de réglage du ompresseur.
En utilisant les relations (5.1) et (5.2) rappelées i dessous :
φ2Treacy = −
8π2cLcN
ω3 cos2 θ
∣∣∣∣
ω=ω0
(5.1)
φ3Treacy = −
3φ2Treacy
ω
(
1− 2πcN sin θ
ω cos2 θ
)∣∣∣∣
ω=ω0
(5.2)
On obtient les termes de dispersion résumés dans le tableau 5.2.
La gure 5.3 présente les dispersions T (λ) de l'étireur et du ompresseur utilisés pour
la haîne laser de test.
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Fig. 5.2  Compresseur à réseaux holographiques dans la onguration de Treay
n φnTreacy φnHCBR unité
2 −2, 60.10−24 2, 69.10−24 s−2
3 8, 06.10−39 9, 06.10−39 s−3
Tab. 5.2  Paramètres φ2 et φ3 du ompresseur en onguration de Treay.
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Fig. 5.3  a) retard produit par l'étireur et par le ompresseur. b) retard résiduel.
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5.3 Résultats expérimentaux
En pratique, en raison des eets de distortion de l'étireur, le spot de sortie est fortement
divergent (Fig. 4.16). L'ampliateur régénératif, pour sa part, permet l'ampliation uni-
quement pour les rayons ompatibles ave les modes de la avité. Par onséquent, les pertes
engendrées par le ltrage de l'ampliateur réduisent le spetre amplié et produisent des
modulations sur e dernier. La gure 5.4 présente le spetre de l'impulsion en sortie d'am-
pliateur. Ce spetre est réduit à 15-nm de bande passante. Ces 15-nm orrespondent à
une longueur utile "e" sur le HCBR de seulement 11-mm. L'impulsion étirée et ampliée
par l'ampliateur régénératif a don une durée de τ = 2nmatec = 111-ps. Cette durée or-
respond au délai entre la première longueur d'onde rééhie et la dernière, rééhie après
avoir traversé l'épaisseur "e" de matériau. Ce n'est don pas la durée à mi-hauteur mais
bien la durée totale de l'impulsion.
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Fig. 5.4  Spetre de l'impulsion étirée et ampliée.
L'ampliateur délivre 600-µJ avant ompression. Dans le ompresseur nous avons lé-
gèrement réduit le spetre à l'aide de deux lames pour se limiter à la même plage spetrale
que elle explorée lors de la aratérisation de la loi de dispersion de l'étireur. Le but est
de pouvoir utiliser les aratéristiques mesurées dans le hapitre III et de simuler la du-
rée de l'impulsion dans la haîne pour la omparer ave les données expérimentales. Les
aratéristiques en sortie de l'ampliateur sont présentées sur la gure 5.5.
5.3.1 Mesure de l'impulsion omprimée, autoorrelation 2ω
La mesure d'autoorrelation 2ω est la première tehnique utilisée pour mesurer des
impulsions ultraourtes. Cette tehnique onsiste à séparer l'impulsion ourte en deux
répliques et de faire varier le délai entre les deux bras. On superpose ensuite les deux im-
pulsions dans un ristal non linéaire (SGH pour Seond-Harmoni-Generation) produisant
un signal optique à une fréquene double du signal original et e uniquement lorsqu'il y a
reouvrement des deux impulsions. L'enveloppe du hamp à la fréquene double est liée au
hamp des deux impulsions par la relation :
ESHGsig (t, τSGH) ∝ E(t)E(t− τSGH)
5.3. Résultats expérimentaux 119
780 790 800 810 820 830
0,0
0,2
0,4
0,6
0,8
1,0
0
20
40
60
80
100
120
a.
u.
 (nm)
          Spectre en sortie de l'amplificateur
 Dispersion T( )
 T
(
) (
ps
)
Fig. 5.5  Spetre et loi de dispersion de l'impulsion étirée et ampliée. La zone grisée
représente la partie du spetre oupée dans le ompresseur.
où τSGH représente le délai entre les deux impulsions. L'intensité I
SGH
sig qui est propor-
tionnelle au produit des intensités des deux impulsions s'exprime sous la forme :
ISGHsig (t, τ) ∝ I(t)I(t − τ)
Les déteteurs ne peuvent mesurer e faiseau dans le temps et mesurent don :
A2(τ) =
∫ ∞
−∞
I(t)I(t− τ)dt (5.3)
L'expression (5.3) est e qu'on appelle l'intensité d'autoorrelation. Le sous-sript 2
indique qu'il s'agit d'une autoorrelation d'ordre 2.
Cette tehnique est relativement faile à mettre en oeuvre. De plus elle possède une
grande dynamique et une large plage temporelle d'exploration. Sur es points, elle répond
don bien aux exigenes de mesure de l'expériene. Cependant, avant de poursuivre sur les
résultats obtenus, il est important de préiser les limitations de ette tehnique.
Tout d'abord, il peut être démontré que le problème onsistant à retrouver le prol
d'intensité d'une impulsion onnaissant son autoorrelation est équivalent au problème
mathématique ayant pour but de retrouver la transformée de Fourier de la phase d'une
fontion dont seule la transformée de Fourier en amplitude est onnue. Ce problème n'a
pas de solution unique et il est don impossible de savoir quel est le bon prol de phase. Pour
des prols onnus et lassiques telles qu'une gaussienne la solution est onnue et permet
d'estimer la durée de l'impulsion (l'autoorrelation d'une gaussienne est une gaussienne).
Mais à la vue du spetre de l'impulsion, il est lair que le prol de l'impulsion n'est pas
gaussien. Nous ne pouvons don pas déduire de manière sûre la durée de notre impulsion.
En pratique, l'autoorrelation a tendane à réer un eet de moyenne sur les strutures
d'une impulsion. Et ei est d'autant plus vrai sur les impulsions aux prols omplexes. En
réalité, pour des prols très "torturés", il peut être montré que la gure d'autoorrelation se
"simplie" et s'approhe d'une forme simple onstituée d'un pi étroit sur un large piédestal
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indépendant du prol d'intensité de l'impulsion. Compte tenu des distorsions engendrées
par l'étireur, il y a toutes les hanes que le prol d'intensité soit relativement omplexe.
La tehnique d'autoorrelation n'est don pas valable pour déterminer une durée d'im-
pulsion nette et préise. Cependant, dans le ontexte de e travail de reherhe, nous avons
utilisé ette tehnique pour des raisons de failité de mise en oeuvre. Le rle premier de
ette mesure était d'optimiser la durée d'autoorrelation et non la durée de l'impulsion
(Fig.5.6). Une fois ette durée optimisée, nous avons extrait les paramètres du ompresseur
pour déduire la phase résiduelle de l'impulsion. Nous avons ensuite alulé numériquement
le prol d'intensité en sortie du ompresseur en fontion du spetre et de la phase résiduelle.
Nous avons ensuite alulé numériquement l'autoorelation de e prol d'intensité. Enn,
nous l'avons omparé à la mesure d'autoorrelation.
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Fig. 5.6  Prol d'autoorrelation optimisée mesuré.
5.3.2 Calul du prol d'intensité temporelle
Pour obtenir le prol temporel d'autoorrelation le plus ourt, les paramètres du om-
presseur ont été modiés par rapport aux prévisions. Le tableau 5.3 résume es nouveaux
paramètres.
n φnTreacy unité
2 −2, 90.10−24 s−2
3 8, 99.10−39 s−3
Tab. 5.3  Paramètres φ2 et φ3 du ompresseur optimisé.
Nous pouvons à partir de es paramètres estimer la loi de dispersion résiduelle et aluler
son intégrale, la phase résiduelle. Les résultats de es aluls sont présentés sur la gure
5.7 ave l'amplitude du spetre en sortie du ompresseur.
A l'aide de es nouvelles données nous pouvons aluler le prol de l'impulsion et
simuler son autoorrelation. La gure 5.8 présente le prol de l'impulsion et la simulation
de son autoorrelation. Il est lair que le prol est fortement distordu ave des post et pré-
impulsions aratéristiques d'une phase non-nulle. Cependant les autoorrelations, simulées
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Fig. 5.7  Amplitude et phase alulées de notre impulsion en sortie du ompresseur.
et expérimentales, semblent bien orrespondre. Le pi prinipal a une durée à mi-hauteur
de 235-fs. Pour omparaison, la transformée de Fourier du spetre de l'impulsion ave une
phase nulle donne une impulsion ave un seul pi d'une durée à mi-hauteur de 200-fs. Enore
une fois, il est important de préiser que ette valeur de durée d'impulsion est donnée à titre
indiatif. En eet, on voit sur la gure 5.7 que la phase résiduelle est très loin d'une phase
plane. Cette phase est en réalité entièrement dûe au ompresseur dont le φ2 notamment
est largement en exès. Ce résultat est le fait de notre méthode de mesure. En eet, nous
avons réalisé plusieurs simulations qui montrent que si l'on tente de réduire au maximum
la phase (modulations onnées entre −π et π) la gure d'autoorelation s'élargit. En
fait, on observe un rapprohement du pi entral et des pis latéraux onduisant à un
élargissement de l'impulsion globale.
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Fig. 5.8  A gauhe, prol d'impulsion alulé. A droite, Autoorrelation alulée.
Cette expériene a permis de démontrer la faisabilité d'une haîne laser "hybride" uti-
lisant un nouveau type d'étireur. La relation de phase entre les diérentes omposantes
spetrales n'étant pas détériorée, nous avons pu reomprimer l'impulsion. Cette ompres-
sion a été assurée par un ompresseur de Treay ave une eaité de 75%. La ompaité,
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l'eaité et la failité de mise en oeuvre de e omposant en font le andidat idéal pour
les lasers CPA industriels omme en témoigne la gure 5.9.
Fig. 5.9  Présentation des deux systèmes d'étirement, l'étireur de Oner et le réseau de
Bragg à pas variable HCBR.
Pour aboutir à un omposant répondant aux exigenes initiales, des travaux supplé-
mentaires doivent d'être ahevés. Tout d'abord, il serait très intéressant d'utiliser un ban
d'enregistrement permettant d'obtenir une loi de dispersion parfaitement adaptée à la
fois au ompresseur utilisé mais également à l'ensemble de la haîne laser pour ompenser
toutes les soures de dispersion (milieux ampliateurs, lentilles, substrats...). L'autre point
onsistera à améliorer le matériau holographique pour s'aranhir des eets de lamenta-
tions. Ces eets semblent provenir de la trop grande "souplesse" de la matrie. L'utilisation
d'une matrie inorganique, plus robuste (en silie par exemple) permettrait probablement
de supprimer es eets. A terme, l'utilisation d'un matériau totalement inorganique assu-
rerait une bonne tenue aux ux et une bonne durée de vie du omposant. Nous pourrions
alors envisager des haînes laser CPA ultra-ompates utilisant pour l'étirement et pour la
ompression des réseaux de Bragg de type HCBR.
Chapitre 6
Conlusion et perspetives
Conlusion
Le travail de reherhe présenté dans e doument est issu d'un onept fort, le sépara-
teur ompat de omposantes spetrales. Comme il a été présenté dans le premier hapitre,
e onept est à l'origine de nombreuses solutions tehniques. Ces nouvelles idées, si elles
renontrent un marhé, onstituent une importante soure d'innovation. L'exploitation de
e onept pour la réalisation d'un séparateur ompat temporel (étireur) s'insrit pleine-
ment dans le rle du entre de reherhe du groupe THALES, en orant potentiellement
un élément de diéreniation à la branhe Laser du groupe. En parallèle, e nouveau om-
posant ore de nouvelles perspetives en termes de performanes, de exibilité et de failité
de mise en oeuvre de la tehnique à dérive de fréquene (CPA), pour le monde industriel
omme pour le monde aadémique.
Ce onept innovant a bien-entendu imposé l'exploration de "briques" de onnaissane
dans l'optique, pour la modélisation et la simulation de es nouveaux omposants optiques
que sont les miroirs de Bragg holographiques à pas variables (HCBR). En outre, la né-
essité d'un matériau holographique répondant aux exigenes des simulations a onduit à
l'aquisition de onnaissanes dans le domaine des matériaux organiques holographiques.
Cette exploration imprévue a permis d'augmenter le portefeuille de onnaissane du entre
de reherhe en le dotant d'un nouveau matériau holographique pour l'optique dirative.
Le seond hapitre onsaré aux réseaux épais, dits "de volume", a permis d'installer
les notions de base permettant de omprendre phénoménologiquement omme mathéma-
tiquement les réseaux de volume. Ce hapitre a don été l'oasion de présenter un outil
de modélisation des réseaux de Bragg à pas variable en se basant sur la méthode de l'algo-
rithme Layer peeling. Cet algorithme permet d'évaluer les paramètres physiques (longueur,
modulation d'indie, variation du pas) d'un réseau de Bragg à pas variable à partir de la
réponse spetrale souhaitée par l'utilisateur et e, en tenant ompte de la variation d'indie
du matériau. En d'autres termes, la simulation modélise la dispersion liée au réseau et éga-
lement la dispersion liée au matériau, bien-entendu, à ondition de onnaître la dispersion
de l'indie en fontion de la longueur d'onde. Dans e doument, l'exploitation de la varia-
tion d'indie en fontion de la longueur d'onde n'est pas exploitée en onsidérant que pour
des impulsions de 100-fs, l'indie du matériau peut-être onsidéré omme onstant. Si ette
approximation peut-être tolérée pour des impulsions de 100-fs, elle devient absolument
fausse pour des impulsions sub 30-fs. La modélisation présentée dans le hapitre II n'est
heureusement pas limitative à des impulsions de l'ordre de la entaine de femtoseondes.
Elle permet don d'envisager la modélisation de réseaux de plus grandes dimensions (10-
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m de long) pour des impulsions de l'ordre de 30-fs. L'outil de simulation utilisé permet
don de prévoir les aratéristiques des réseaux de volume en donnant simplement omme
paramètre la réponse spetrale en amplitude et en phase attendue par l'utilisateur. Parmi
les points forts de et algorithme on peut lairement mettre en avant sa rapidité d'exéu-
tion. L'autre point lé est la possibilité de déduire de la réponse spetrale (amplitude et
phase) d'un omposant, les paramètres physiques de e dernier. Ainsi on peut analyser et
aratériser pleinement des omposants à tester. Que e soit pour l'étude d'un réseau de
Bragg à pas variable en fontion des données spetrales attendues ou le problème inverse,
le temps de alul est proportionnel au nombre N de "strates" (réseaux élémentaires à pas
xe) qui omposent le réseau. Dans l'étude présentée dans e doument les aratéristiques
étaient :
≻ une bande passante de 15-nm ;
≻ une longueur de 3-m ;
≻ un nombre de sous réseaux élémentaires N égal à 2403 ;
≻ un temps de alul de 10-s (pentium dual-ore 3GHz, 1Go ram).
Le seond hapitre a déni une liste d'exigenes onernant le matériau holographique
à employer pour réaliser un omposant. En exploitant les solutions internes au laboratoire,
nous avons pris onsiene que nous ne disposions pas d'un matériau holographique ré-
pondant aux exigenes de l'appliations. Le hapitre III a présenté le travail de oneption
et d'expérimentation onernant la réalisation d'un nouveau matériau holographique. Un
modèle de diusion généralisée a été mis au point pour dérire le omportement du maté-
riau holographique dans la plage de fontionnement de l'appliation visée. En parallèle, e
modèle permet de prévoir le omportement de e matériau pour d'autres appliations. Des
simulations ont permis de vérier la pertinene du modèle proposé en le onfrontant aux
expérienes réalisées sur un nombre non négligeable d'éhantillons (de l'ordre de 100). Les
résultats obtenus pour e matériau sont les suivants :
≻ une épaisseur omprise entre quelques dizaines de mirons à quelques entimètres ;
≻ une modulation d'indie omprise entre 10−4 et 10−3 ;
≻ une sensibilité de l'ordre du Joule/m2 ;
≻ des fréquenes spatiales situées autour de 270-nm.
Ce nouveau matériau reste ependant inahevé. S'il fontionne omme prévu pour des
épaisseurs inférieures à 200-µm, sa qualité optique se dégrade pour des épaisseurs supé-
rieures au millimètre. En eet, pour es épaisseurs, on observe un phénomène de lamenta-
tion dont les origines n'ont pas été parfaitement identiées. Il est don néessaire d'adopter
une nouvelle stratégie pour empêher et eet néfaste.
Malgré les limitations liées au matériau, les résultats étaient susamment enoura-
geants pour réaliser un premier omposant test. La aratérisation de et élément a été
faite dans le quatrième hapitre. Le nouveau omposant optique, étireur à base de miroir
holographique de Bragg à pas variable (HCBR), a été entièrement aratérisé en terme
d'eaité de diration et de dispersion spetrale dans les trois dimensions. Ces mesures
nous ont permis de dénir un omposant utile ayant les propriétés suivantes :
≻ une longueur 11-mm, et une ouverture 1-mm × 5-mm ;
≻ une eaité de diration moyenne de 60% ;
≻ un oeient de perte α égale à 0,15-m−1 ;
≻ une bande passante de 15-nm ;
≻ une loi de dispersion linéaire de 15-nm/m ave un oeient Φ2 estimé à 2,69.106-
fs
2
.
Pour nir, ette thèse a démontré la faisabilité d'utiliser un étireur à base de miroirs
de Bragg holographiques à pas variable pour une haîne laser de 100-fs. La haîne laser en
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question utilise, hors mis pour l'étireur, des omposants lassiques des haînes ultra-ourtes
à base de tehnologie Sapphire dopé au Titane. A savoir :
≻ un osillateur ommerial produisant des impulsions sub 100-fs ;
≻ l'étireur HCBR ;
≻ un ampliateur régénératif en régime kHz ;
≻ un ompresseur à base de réseaux en onguration de Treay ;
Les résultats obtenus ave ette haîne laser "hybride" sont omparables à eux obtenus
ave une haîne lassique de 200-fs :
≻ étirement : de 100-fs à 100-ps ave une eaité moyenne de 60% ;
≻ ampliation : une énergie de 600-µJ avant ompression ;
≻ ompression : une énergie de 450-µJ (75% eaité) et une durée de 284-fs (1,4 fois
seulement la limite de Fourier) ;
Cette thèse a don lairement onrmé que le onept à la base de e travail de re-
herhe peut-être appliqué aux haînes lasers à base de tehnologie T i : Sa. Les résultats
prometteurs dans e domaine permettent d'espérer, à ondition de nouveaux eorts de
reherhe sur le matériau, l'utilisation de tels omposants pour l'étirement d'impulsions
femtoseondes dans le prohe infrarouge (805-nm).
Ces travaux de reherhe sur le matériau se aratérisent ainsi : en onservant la straté-
gie d'un matériau holographique basé sur la migration de matière, il est avant tout nées-
saire d'améliorer la qualité de la matrie optique. Deux objetifs sont alors onjointement
reherhés : annuler les eets néfastes de la lamentation et augmenter la qualité optique.
Pour atteindre e double objetif, la stratégie onsistant à remplaer la matrie organique
par une matrie inorganique à base de silie par exemple, semble très séduisante. Les
matries inorganiques de silie, fabriquées par tehnique sol-gel, possèdent des similitudes
ave les matries organiques rétiulées. Elles possèdent une struture tridimensionnelle ave
une porosité relativement ontrlable permettant la migration de matière. En prime, elles
orent une qualité optique prohe de la silie fondue et possèdent probablement une tenue
au ux omparable. En ontre partie, des éléments massifs entimétriques de silie sol-gel
demandent un temps de fabriation (lié au séhage) de l'ordre de plusieurs mois. D'autre
part ette tehnique sol-gel néessite un savoir faire qui n'est pas enore totalement aquis
au sein du laboratoire.
Sous la ondition que les travaux de reherhe aient été faits et qu'ils produisent de bons
résultats, le onept d'étirement peut-être appliqué alors éventuellement à la ompression.
On peut en eet envisager d'utiliser l'étireur "à l'envers" pour obtenir une dispersion
opposée. On obtient alors une ompression de l'impulsion. Cette ompression sera possible
à ondition de rester sous les seuils de dommage du omposant (la ompression se faisant
au sein du omposant). Pour s'en assurer, deux stratégies peuvent être envisagées. La
première onsiste à répartir l'énergie spatialement en réalisant un omposant à très grande
ouverture. Cette solution sera dimensionné par les limites tehnologiques (temps de séhage,
enregistrement holographique...). L'autre solution onsiste à augmenter le seuil de dommage
du matériau. Pour ela on peut envisager de faire un matériau tout inorganique. Si ette
solution fontionne, l'étirement et la ompression d'impulsions ourtes dans l'infrarouge à
1-µm ou 1,5-µm deviendraient également possible.
Plus largement, ave e nouveau matériau holographique, e sont de nouveaux hamps
d'appliation qui deviennent aessibles. En eet, les optiques diratives à base de ré-
seaux de Bragg orent des fontions de ltrage très intéressantes omme présentées dans le
premier hapitre (spetrométrie, multiplexage optique). On peut également ajouter toutes
les appliations néessitant un ltrage spetral tel que, par exemple, le verrouillage des
diodes lasers à émission vertiale (VCEL) par un réseau de Bragg. Il est très important
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de noter que toutes es appliations séduisantes néessitent un matériau dédié pouvant
éventuellement être dérivé du matériau développé dans ette étude.
En plus d'une preuve de faisabilité, ette thèse a démontré l'intérêt d'une reherhe
en physique, liant l'univers des matériaux à elui de l'optique. En eet, 'est uniquement
grâe à une étroite ollaboration entre les herheurs de es deux domaines que les résul-
tats obtenus dans ette thèse ont été aessibles. Ce type de reherhe pluridisiplinaire
extrêmement enrihissante et innovante a été possible grâe à un adre propie onstitué
par des ateurs majeurs du seteur tels que le entre de reherhe de THALES, les labora-
toires de l'Éole Polytehnique, les laboratoires de l'ENSTA et les laboratoires de l'Institut
d'Optique-Graduate Shool.
Annexes
6.1 Interférenes d'une fente dans le plan d'observation
Fig. 6.1  Diration par une fente.
Un rayon parourt une distane L entre la fente et l'éran. La diérene de phase
introduite par e hemin est :
∆ϕ = 2π
L
λ
λ étant la longueur d'onde de la radiation lumineuse supposée monohromatique. Les
rayons qui frappent un point de l'éran sont issus de diérents points de la fente. S'ils
sont en phase au niveau de la fente, leur déphasage est diérent arrivé sur l'éran. Ils vont
interférer, il faut don aluler le déphasage entre les rayons pour onnaître le résultat.
Considérons un point M de l'éran d'absisse zM , et un point d'absisse z0 dans la
fente. L'onde partant de z0 arrive en zM en ayant parouru une distane L :
L =
√
D2 + (zM − z0)2
= D.
√
1 +
(zM − z0)2
D2
Si l'éran est susamment loin, on a D ≫ (zM − z0), on peut don faire un développe-
ment limité du premier ordre :
L ≃ D.
(
1 +
(zM − z0)2
2D2
)
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Si l'on développe le terme au arré :
L = D.
(
1 +
z2M − 2zMz0 + z20
2D2
)
Si l'on se plae à une distane zM grande devant z0 (don devant a), on peut négliger
le terme du seond ordre :
L ≃ D.
(
1 +
z2M − 2zMz0
2D2
)
Cette approximation orrespond aux onditions de diration de Fraunhoer.
L'onde inidente a pour fontion :
E(t) = E0.e
jωt
quelque soit z0 (onde plane, on hoisit arbitrairement le déphasage nul dans le plan de
la fente). Au point zM , l'onde diusée par le point z0 a pour fontion :
E(z0, z, t) = E0.e
jωt−j∆ϕ
= E0.e
jωt−j 2pi
λ
D.
(
1+
z2
M
−2zMz0
2D2
)
soit :
E(z0, zM , t) = E0.e
jωt−j 2piD
λ
−j piz
2
M
λD .ej
2pizMz0
λD
A un point d'absisse z donné de l'éran, l'onde résultante vaut don :
E(z, t) =
∫ a/2
−a/2
E(z0, z, t)dz0
= E0.e
jωt−j 2piD
λ
−j piz2
λD .
∫ a/2
−a/2
ej
2pizz0
λD dz0
= E0.e
jωt−j 2piD
λ
−j piz2
λD .A
Le dernier membre vaut :
A = −j λD
2πz
.
[
ej
2pizz0
λD
]a/2
−a/2
= −j λD
2πz
.
(
ej
piza
λD − e−j pizaλD
)
=
λD
πz
. sin
(πza
λD
)
don :
E(z, t) = E0.e
jωt−j 2piD
λ
−j piz2
λD .a.sinc
(πza
λD
)
L'intensité lumineuse est le ux d'énergie, soit :
I(z) = E(z, t) ·E∗(z, t) = E20a2sinc2
( πa
λD
· z
)
= I0sinc
2
( πa
λD
· z
)
6.1. Interférenes d'une fente dans le plan d'observation 129
-3 -2 -1 0 1 2 3
0,0
0,2
0,4
0,6
0,8
1,0
a
In
te
ns
ité
 n
or
m
al
is
é
position sur l'écran
D
a
D
a
D
a
D
a
D
a
D
Fig. 6.2  interférenes à l'inni d'une fente.
6.2 Appliation du modèle de la réexion pontuelle
On se donne une réponse spetrale ible ave en partiulier une phase spetrale ψ(ω)
quadratique. A partir de là ,on en déduit le délai de groupe T (ω) qui est la dérivée de ψ
par rapport à ω. Ce délai de groupe peut s'exprimer en fontion de la distane parourue
dans le réseau pour haque fréquene :
T (ω) =
2n(ω)z(ω)
c
(6.1)
Cette relation donne don la position où haque fréquene est rééhie z(ω). Par inver-
sion, on peut en déduire la relation ω(z). Comme un réseau linéairement hirpé orrespond
à un délai de groupe linéaire, z(ω) doit également être linéaire (dans et exemple on néglige
la dépendane spetrale de l'indie n(ω) = n), et par inversion, ω et K seront don aussi
linéaires par rapport à z. On en déduit que ψ est une fontion quadratique de z et on pose :
ψ(z) =
1
2
α
(
z − L
2
)2
(6.2)
où α est un paramètre à déterminer en fontion de la bande passante du réseau. En
onsidérant ette forme pour ψ, l'équation β(z) = K(z)2 = kB +
1
2
dψ(z)
dz donne :
β(z) = kB +
1
2
α
(
z − L
2
)
=
2nz(ω)
c
(6.3)
Ce qui implique par inversion :
ω(z) = ω0 +
c
2n
α
(
z − L
2
)
(6.4)
où on a négligé la dépendane de n ave ω (n = n(ω0)) et où ω0 est la pulsation
entrale du ltre. Notons ∆Ω la bande passante sur toute la longueur du réseau. Si on veut
réaliser un étireur ave une dispersion positive par exemple, les basses fréquenes doivent
être rééhies en premier. Par onséquent, on doit avoir :
ω(z = 0) = ω0 − ∆Ω
2
(6.5)
e qui implique :
α =
2n∆Ω
Lc
(6.6)
et don
ω(z) = ωB +
∆Ω
L
α
(
z − L
2
)
(6.7)
Ainsi, pour un réseau linéairement hirpé, la fontion ψ s'érit :
ψ(z) =
n∆Ω
Lc
(
z − L
2
)2
(6.8)
La dérivation de ψ a supposé impliitement que haque longueur d'onde était rééhie
en un point donné à l'intérieur du réseau mais e n'est pas le as en réalité. Cependant,
ette méthode permet failement de omprendre le rle de haque paramètre du réseau
de manière relativement intuitive. Il est par exemple faile de aluler le terme de phase
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d'ordre 2 (φ2) pour e réseau linéaire. En eet on sait que le retard entre les longueurs
d'onde rééhies à l'entrée et en sortie du réseau est ∆τ = 2nLc pour une bande passante
orrespondante ∆Ω. Par suite, omme pour un réseau linéairement hirpé on a φ2 =
∆τ
∆Ω
on en déduit que :
φ2 =
2nL
c∆Ω
(6.9)
On résonne ii dans le as où la bande passante est au moins aussi grande que la
largeur TOTALE de l'impulsion. Dans e as la relation (6.9) est onforme à e que l'on
peut attendre :
≻ Pour une longueur L donnée, si on augmente la bande passante, le système devient
moins dispersif, φ2 diminue ;
≻ Pour une bande passante donnée ∆Ω, si on augmente la longueur, le système devient
plus dispersif ;
On peut s'intéresser également à la variation de la période Λ(z). En utilisant la relation
(6.8) on peut érire la période sous la forme :
Λ(z) =
2π
2kB +
2n∆Ω
c
(
z
L − 12
) = Λ0 1
1 + ∆Ωω0
(
z
L − 12
)
(6.10)
où Λ0 est la période orrespondant à longueur d'onde λ0 via la relation λ0 = 2nΛ0.
Dans la relation (6.10), on peut utiliser la ondition
∆Ω
ω0
≪ 1 qui peut s'érire ∆λλ0 ≪ 1
(où ∆λ est la largeur spetrale en longueur d'onde orrespondant à ∆Ω) pour simplier la
relation préédente et obtenir :
Λ(z) = Λ0
[
1− ∆λ
λ0
(
z
L
− 1
2
)]
= Λ0 −∆Λ
(
z
L
− 1
2
)
(6.11)
où ∆Λ est la variation de la période sur toute la longueur :
∆Λ =
∆λ
2n
(6.12)
Cette relation, valable uniquement lorsque
∆λ
λ0
≪ 1 orrespondant à des impulsions
relativement longues (supérieures ou égales à 100-fs), montre qu'un réseau linéairement
hirpé en fontion de ω donne également au premier ordre un réseau linéairement hirpé
en fontion de λ. D'autre part, il est important de rappeler que nous avons négligé la
dépendane spetrale de l'indie.
6.3 Algorithme "Layer Peeling"
Dans la suite nous allons dérire plus préisément le prinipe de l'algorithme. En pra-
tique, l'algorithme possède deux versions :
1. une version disrètisée (DLP pour "Disrete Layer Peeling") ;
2. une version ontinue (CLP pour "Continuous Layer Peeling").
Il a été montré numériquement que la version disrètisée était plus stable que la version
ontinue [16℄. C'est pour ette raison que nous utilisons la version disrètisée en pratique.
La réponse spetrale ible du réseau de Bragg (réetivité r(ω)) est la donnée soure
du problème inverse. Elle possède les informations de :
≻ réetivité en fontion de la fréquene, |r(ω)| ;
≻ phase spetrale en fontion de la fréquene, arg(r(ω)).
r(ω, 0) s'exprime sous la forme r(ω, 0) = v˜(ω,0)u˜(ω,0) où u˜ et v˜ sont respetivement l'onde
transmise et rééhie. La réetivité en z = 0 est la transformée de Fourier de la réponse
impulsionnelle h(t) du réseau. On peut don érire la réponse impulsionnelle sous la forme :
h(t) =
1
2π
∫ +∞
−∞
r(ω, 0)ejωtdω (6.13)
La onnaissane de ette dernière permet simplement de reonstruire les aratéristiques
du réseau de Bragg.
Nous avons vu préédemment qu'un réseau hirpé peut être modélisé par une suession
de strates d'épaisseur onstante ∆z séparées par des miroirs de réetivité omplexe ρi. La
réetivité ρi des miroirs est reliée au oesient omplexe de ouplage qi par la relation :
ρi = − q
∗
i
|qi| tanh(|qi|∆z) (6.14)
A partir de là, on s'appuie sur un argument de ausalité pour déterminer les ρi à partir
de r(ω). On dénit le temps néessaire à la lumière pour parourir l'aller-retour entre deux
miroirs suessifs :
tA/R =
2n∆z
c
(6.15)
Pour des instants t < tA/R, on peut armer que la réponse impulsionnelle du réseau
est la même que elle obtenue en présene seulement du premier miroir puisque la lumière
n'a pas le temps de parourir ette distane. Par onséquent, le oeient de réexion
omplexe ρ1 du premier miroir est diretement égal à la réponse impulsionnelle en t = 0 :
ρ1 = h(t = 0) (6.16)
Une fois que ρ1 est onnu, il sut de propager les hamps d'une distane ∆z et de
aluler la réetivité r2(ω) en utilisant la relation (2.51). Dès lors, l'eet de la première
ouhe a été pris en ompte et n'interviendra plus. Cei justie le nom de "Layer Pee-
ling" pour et algorithme (on épluhe les ouhes). L'appliation du même raisonnement
pour déterminer la réetivité du premier miroir implique que ρ2 est égal à la nouvelle ré-
ponse impulsionnelle ( égale à la réponse impulsionnelle du réseau tronquée de la première
ouhe) pris en t = 0. Sur e prinipe de ausalité, on peut aluler l'ensembles des ρi. Les
oeients de ouplage omplexe qi s'en déduisent par :
qi = − 1
∆z
arctan(|ρi|) ρ
∗
i
|ρi| (6.17)
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Le prinipe même de l'algorithme impose pour la réponse impulsionnelle un éhantillon-
nage tous les tA/R. Préisons que ela n'est pas ontraditoire ave le fait de aluler les
ρi tous les ∆z orrespondant à un temps
1
2 tA/R. En eet, pour une position repérée par
l'entier i, l'algorithme permet de aluler la réponse impulsionnelle en z = i∆z du réseau
orrespondant à z ≥ i∆z. Ce qui est important de retenir est que ette réponse impulsion-
nelle est à haque fois éhantillonnée tous les tA/R. Cet éhantillonnage de h implique don
une relation direte entre le pas spatial ∆z et la fenêtre spetrale ∆ω de alul :
∆z =
πc
n∆ω
(6.18)
Si la réponse spetrale ible r(ω) est éhantillonnée sur M points dans la fenêtre ∆ω,
la résolution spatiale sera améliorée en augmentant ∆ω. En prenant en ompte toutes es
onsidérations, la relation de synthèse des réseaux se déduit de (6.16) :
ρi = hi(0) =
n∆z
πc
∫ pic
2n∆z
− pic
2n∆z
ri(ω)dω =
∆z
π
∫ pi
2∆z
− pi
2∆z
ri(δk)dδk (6.19)
en introduisant le désaord δk.
Puisque le modèle traite uniquement des fontions disrètes, l'expression de ρi s'érit
simplement :
ρi =
1
M
M∑
m=1
ri(m) (6.20)
L'algorithme DLP dérit Fig.6.3 peut être résumé simplement via les quatre étapes
suivantes :
1. ommener ave un oeient de réexion r1(δk) physiquement réalisable (ltre au-
sal) ;
2. aluler ρ1 en utilisant la relation (6.20) ;
3. propager les hamps en utilisant les relations extraites des matries de transfert ou
la relation équivalente (2.51) ;
4. répéter l'étape 2 jusqu'à e que la struture totale ait été déterminée.
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Fig. 6.3  Shéma logique de l'algorithme DLP
6.4 Point de fontionnement du Polyuréthane dopé Arylate
Nous avons fait varier le dopage entre de 6% et 16% en masse d'arylate. Nous avons
observé que la modulation d'indie (∆n) produit par e matériau était fontion de la
quantité de monomère (Fig.6.4 à 6.9).
0 5 10 15 20 25 30
0,0
1,0x10-4
2,0x10-4
3,0x10-4
4,0x10-4
n
t (min)
Echantillon contenant 6% d'acrylate
 ref.100406180
 ref.100406184
 ref.100406194
Fig. 6.4  Evolution de la modulation d'indie ∆n au ours de l'illumination. Le taux
d'arylate est de 6% en masse.
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0 5 10 15 20 25 30
0,0
2,0x10-4
4,0x10-4
6,0x10-4
8,0x10-4
n
t (min)
Echantillon contenant 8% d'acrylate
 ref.270306172
Fig. 6.5  Evolution de la modulation d'indie ∆n au ours de l'illumination. Le taux
d'arylate est de 8% en masse.
0 5 10 15 20 25 30
0,0
2,0x10-4
4,0x10-4
6,0x10-4
8,0x10-4
n
t (min)
Echantillon contenant 10% d'acrylate
 ref.100406182
 ref.100406183
 ref.100406185
Fig. 6.6  Evolution de la modulation d'indie ∆n au ours de l'illumination. Le taux
d'arylate est de 10% en masse.
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0 1 2 3 4 5
0,0
2,0x10-4
4,0x10-4
6,0x10-4
8,0x10-4
1,0x10-3
n
t (min)
Echantillon contenant 12% d'acrylate
 ref.270306164
Fig. 6.7  Evolution de la modulation d'indie ∆n au ours de l'illumination. Le taux
d'arylate est de 12% en masse.
0 1 2 3 4 5
0,0
2,0x10-4
4,0x10-4
6,0x10-4
8,0x10-4
1,0x10-3
n
t (min)
Echantillon contenant 14% d'acrylate
 ref.100406173
Fig. 6.8  Evolution de la modulation d'indie ∆n au ours de l'illumination. Le taux
d'arylate est de 14% en masse.
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0 1 2 3 4 5
0,0
2,0x10-4
4,0x10-4
6,0x10-4
8,0x10-4
n
t (min)
Echantillon contenant 16% d'acrylate
 ref.270306169
Fig. 6.9  Evolution de la modulation d'indie ∆n au ours de l'illumination. Le taux
d'arylate est de 16% en masse.
6.5 mode opératoire
La fabriation des éhantillons a été réalisée dans une salle blanhe (lasse 10000) dans
une pièe inatinique an de préserver le photoamoreur. La réalisation du matériau à
proprement dit, suit quatre étapes prinipales :
1. Le dégazage des produits de base ;
2. La pesée des produits et le mélange des produits ;
3. Le dépt dans un moule suivi du séhage.
Dégazage des produits de base
Le dégazage des produits se fait en utilisant un montage lassique sous lohe ave
piège à vide. La pression est inférieur à 100-mbar. Chaun des onstituants hormis le
photoamoreur irgaure 784 est un liquide. Les produits de base sont don pré-dégazés en
quantité en utilisant e système.
La pesée des produits
Le dosage des matières premières a été évalué en pourentage en masse et non en moles.
La pesée a été réalisée en salle blanhe sur une balane de préision. Les dosages explorés
sont les suivant :
≻ Le mélange monomère-plastiant-photoamoreur représente entre 6 et 16% en masse
totale ;
≻ Le photoamoreur est dosé à 1% en masse de la valeur de monomère hoisie ;
≻ Le ratio entre le monomère et le plastiant varie entre 1 : 0 à 3 : 7 ;
≻ Le omplément en polyuréthane représente entre 94 et 84% en masse totale ;
≻ Les parties A et B qui omposent le polyurétane sont dosées à 1 :1 en masse ;
Les produits que nous utilisons sont des produits ommeriaux dont la omposition
n'est pas toujours donnée (le polyuréthane en partiulier). Nous avons don respeté les
dosages presrits par les fournisseurs (pour le polyuréthane et pour le photoamoreur).
A titre d'exemple voii le dosage typique utilisé pour faire les éhantillons les plus
eaes (reette nale) gure 6.10.
≻ Polyuréthane (partie A et B) : 86% en masse ;
≻ Mélange photoamoreur (Irgaure 784) Arylate (ethylene glyol phenyl ether ary-
late) : 6% en masse ;
≻ Photoamoreur (Irgaure 784) : 1% en masse de la masse d'arylate ;
≻ Anisole : 8% en masse.
En pratique, haque espèe est dosée et mélangée dans un tube de Shlink ave un
agitateur aimanté. Le tube de Shlink permet un dernier dégazage au as où le mélange
produirait des bulles. La partie B est ajoutée en dernier. Le moulage doit être fait au plus
tard 15 minutes après le mélange pour éviter une visosité trop importante. La proédure
est la suivante :
≻ dosage de l'irgaure 784 (dosage le plus faible) ;
≻ dosage et mélange de l'ethylene glyol phenyl ether arylate ;
≻ dosage et mélange de l'anisole ;
≻ dosage et mélange de la partie A (polyol) ;
≻ dosage et mélange de la partie B (di-isoyanate) ;
Le mélange nal est agité durant 5 minutes jusqu'à obtenir un mélange homogène
(absene de volute dans le tube Shlink).
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Fig. 6.10  Formulation de la reette nale du matériau holographique
Le dépt dans le moule et le séhage
Le moule est onstitué de deux lames de verre espaées d'une distane de 80 à 170-µm
pour les éhantillons ns et de 4 à 6 millimètres pour les éhantillons épais.
Pour les éhantillons ns, l'espaement est assuré par des ales alibrées en verre ou en
plastique. Les ales sont positionnées de sorte à former un espae tel que présenté sur la
gure 6.11. Deux pines positionnées sur haque oté du réipient assurent l'étanhéité du
moule en pressant sur les lames de verre et sur les ales.
Fig. 6.11  Cuves nes utilisées pour la réalisation d'éhantillons d'épaisseur omprise
entre 80 et 170-µm
Les lames et les ales sont nettoyées en salle blanhe. La proédure de nettoyage est la
suivante :
≻ 5 minutes dans un bain marie de savon nettoyant Deon ave ultra-sons ;
≻ 5 minutes dans un bain à ultra son d'aétone ;
≻ 5 minutes dans un bain à ultra son d'isopropanol ;
≻ séhage à l'azote sous htte.
Les moules sont ensuite assemblées sous httes en salle blanhe avant l'étape de mé-
lange. On utilise une pipette pasteur pour prélever le mélange dans le tube de Shlink. Le
produit est alors inltré par apillarité sur une des faes en verre des moules pour éviter la
formation de bulles. Le produit est onservé pendant deux jours en salle blanhe jusqu'à
durissement de la matrie de polyuréthane.
Pour les éhantillons épais, l'espaement est assuré par des joints en Naon fournis par
JointOuest. Les joints en forme de "U" sont positionnés de sorte à former un réipient
tel que présenté sur la gure 6.12. Trois pines positionnées sur haque oté du réipient
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assurent l'étanhéité du moule en pressant les lames de verre sur les joints. Les lames et
les joints sont nettoyés en salle blanhe ave la même proédure de nettoyage que préé-
demment.
Fig. 6.12  Cuves épaisses utilisées pour la réalisation d'éhantillons d'épaisseur omprise
entre 4 à 6-mm
Les moules sont ensuite assemblées sous httes en salle blanhe avant l'étape de mé-
lange. On utilise une pipette pasteur pour prélever le mélange dans le tube de Shlink. Le
produit est alors versé sur une des faes en verre des moules pour éviter la formation de
bulles. Le produit est onservé pendant deux jours en salle blanhe jusqu'à durissement
de la matrie de polyuréthane.
Le démoulage onsiste ensuite à retirer les joints. Le verre en surplus de haque fae est
alors déoupé à l'aide d'un diamant. L'éhantillon est prêt pour les étapes d'enregistrement
et de polissage.
6.6 Modèle quantitatif basé sur le formalisme d'Onsager (dif-
fusion généralisée)
On peut tenter de modéliser la photoinsription d'un réseau de Bragg dans une matrie
tridimentionnelle dans un système de type Modulation d'indie par migration de la matière
sans séparation de phase [52℄. Nous avons pour ela modélisé le omportement au sein de
la matrie des omposants suivants :
≻ un monomère porteur d'indie (m) ;
≻ un plastiant (il permet de uidier le système et don d'adapter la mobilité du
monomère à la période à enregistrer) (a) ;
≻ le polymère (monomère porteur d'indie ayant polymérisé)(p) ;
≻ les launes réées lorsque le monomère polymérise (l) ;
≻ un photoamoreur(e).
Le omportement physio-himique du matériau peut être dérit par les lois de la diu-
sion et de la inétique himique [14℄[17℄ [15℄[18℄. Le but est de aluler les termes de mobilité
des omposés dans le adre du formalisme proposé par Onsager tout en négligeant les in-
terations himiques. Quatre omposés subissent à la fois diusion et inétique himique :
Le monomère (m), le plastiant (a),le polymère (p) et les launes (l). Le photoamoreur
(e) est onsidéré omme immobile et sert à l'initiation de la réation. Seule sa inétique
himique est prise en ompte.
Lors de la polymérisation du monomère, le volume oupé par le nouveau polymère est
plus faible mais le volume global du système est onservé, il n'y a pas de ontration de la
matrie. Les aluls qui suivent sont basés sur la fration molaire, nous avons don hoisi
d'introduire les launes pour érire la onservation de la quantité de matière totale dans le
système :
Φm +Φa +Φp +Φl = 1 (6.21)
On rappelle que la fration molaire Φi représente le rapport entre le nombre de moléules
ni de l'espèe i sur le nombre total de moléules N . Soit Φi =
ni
N .
L'évolution temporelle et spatiale des diérentes onentrations est dérite par le bi-
lan suivant, où la soure Si orrespond aux réations himiques qui interviennent dans le
système :
dΦi
dt
= −div ~Ji + Si (6.22)
En d'autres termes, Si tient ompte de l'apparition ou de la disparition d'une espèe
(par exemple la disparition de l'Arylate au prot du polyarylate). Le ux de matière
~Ji
quant à lui rend ompte de la matière qui rentre ou sort d'un volume donné (la migration
de l'Arylate des zones sombres vers les zones laires par exemple).
L'autre grandeur importante est le ux de matière
~Ji qui se onserve également dans
le système isolé :
~Jm + ~Ja + ~Jp + ~Jl = ~0 (6.23)
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Il est d'ailleurs lié au potentiel himique par les oeients de mobilité Mij du omposé
i dans le omposé j :


Jm
Ja
Jp
Jl

 =


Mmm Mma Mmp Mml
Mam Maa Map Mal
Mpm Mpa Mpp Mpl
Mlm Mla Mlp Mll

 ~∇


µm
µa
µp
µl

 (6.24)
Le potentiel himique µi de l'espèe i traduit la variation de l'énergie libre lorsque la
quantité de la substane i varie. Lorsqu'un milieu est hétérogène, l'ativité himique de
haque espèe n'est pas identique en haque point du milieu et il en est de même pour le
potentiel himique, fontion de l'ativité. Spontanément, haque espèe va migrer vers les
lieux où son potentiel himique est le plus bas.
On onsidère que la matrie de mobilité (M) est symétrique (Mij = Mji) d'après l'hy-
pothèse de la miroréversibilité. Elle ne ontient à e stade que 10 oeients indépendants.
D'après la onservation de la quantité de matière (6.21), trois variables sont indépendantes.
Des équations (6.21) et (6.23) on peut hoisir pour l'enthalpie libre molaire g les trois va-
riables Φm,Φa,Φp telles que g(Φm,Φa,Φp, 1 −
∑
m,a,pΦk). Ainsi, on peut déomposer les
potentiels himiques sous la forme :
µi =
∂G
∂ni
∣∣∣∣
nj 6=i
=
∂G
∂Φm
.
∂Φm
∂ni
∣∣∣∣
nj 6=i
+
∂G
∂Φa
.
∂Φa
∂ni
∣∣∣∣
nj 6=i
+
∂G
∂Φp
.
∂Φp
∂ni
∣∣∣∣
nj 6=i
(6.25)
ave
Φi =
ni∑
j=m,a,p,l nj
=
ni
N
(6.26)
D'autre part on peut érire :
∂Φm
∂nm
∣∣∣∣
na,p,l
=
N − nm
N2
= N.
1− Φm
N2
=
1
N
.(1− Φm) (6.27)
De même, on obtient :
∂Φa
∂nm
∣∣∣∣
nm,p,l
= − 1
N
Φa
∂Φp
∂nm
∣∣∣∣
nm,a,l
= − 1
N
Φp
On rappelle que l'enthalpie libre molaire g s'érit sous la forme g = GN . On peut alors
exprimer le potentiel himique en fontion des frations molaires (Φm,Φa,Φp) ainsi que de
la fration d'énergie libre molaire g :


µm =
∂g
∂Φm
(1− Φm) + ∂g∂Φa (−Φa) +
∂g
∂Φp
(−Φp)
µa =
∂g
∂Φm
(−Φm) + ∂g∂Φa (1− Φa) +
∂g
∂Φp
(−Φp)
µp =
∂g
∂Φm
(−Φm) + ∂g∂Φa (−Φa) +
∂g
∂Φp
(1− Φp)
µl =
∂g
∂Φm
(−Φm) + ∂g∂Φa (−Φa) +
∂g
∂Φp
(−Φp)
(6.28)
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En introduisant les équations (6.25) et (6.27) dans la relation (6.24) et en appliquant
la onservation du ux, on obtient 4 relations indépendantes onernant les oeients de
mobilité :


Mmm = −(Mma + Mmp + Mml)
Maa = −(Mam + Map + Mal)
Mpp = −(Mpm + Mpa + Mpl)
Mll = −(Mlm + Mla + Mlp)
(6.29)
On fait alors les hypothèses suivantes ompte tenu de notre système :
≻ Le polymère est onsidéré omme immobile, ses oeients de mobilité sont nuls
Mpi = Mip = 0 ;
≻ Les oeient Mal etMml sont pris égaux ar le plastiant et le monomère employés
ont des strutures relativement prohes.
Il ne subsiste don plus que deux oeients indépendants :
≻ Mma, mobilité du plastiant dans le monomère ;
≻ Mal (= Mml), mobilité d'une laune dans le plastiant (respetivement dans le
monomère).
Il s'agit à présent de donner une expression de l'enthalpie libre molaire g pour obtenir
un modèle omplet. Dans la mesure où haque onstituant du matériau est pris initia-
lement à l'équilibre thermo-dynamique et que l'énergie du système se limite à l'énergie
libre du mélange, l'enthalpie libre de mélange omporte un terme entropique et un terme
enthalpique :
△G = −T△S +△H (6.30)
Le terme enthalpique est pris nul ar on néglige les interations himiques entre les
onstituants du mélange. En eet, dans le système monomère, polymère, launes et plasti-
ant dans une matrie hte, on onsidère au premier ordre que l'anité himique de haque
ouple de onstituant est onstante. Cei traduit le fait que le monomère est aussi stable
entouré de plastiant que de polymère ou de la matrie. En aord ave ette hypothèse,
l'enthalpie de mélange ∆H est prise nulle. Cei traduit en partiulier le fait qu'auune sépa-
ration de phases n'est observée dans es matériaux. Le terme entropique est issu d'un mo-
dèle lassique dans l'étude du omportement des polymères : le modèle de Flory-Huggins. Il
est basé sur le alul du nombre de onformations possibles du système polymère / solvant.
En eet, omme suggéré par la représentation (Fig.6.13 ), on peut évaluer statistiquement
le nombre de onformations de la haîne de polymère (p) (dont tous les maillons doivent
être adjaents) et des autres omposés ainsi que du solvant (s). Ainsi, on détermine le terme
entropique à partir de la formule de Boltzmann, qui ontient le nombre de onformations :
S = kB ln(ω) (6.31)
La formule de Flory-Huggins qui en déoule est la suivante et orrespond à une énergie
de mélange purement entropique :
g = RT {Φm ln(Φm) + Φa ln(Φa) + Φp ln(Φp) + (1− [Φm +Φa +Φp]) ln(1− [Φm +Φa +Φp])}
(6.32)
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Fig. 6.13  Shéma illustrant le alul de ω. Les p représentent la haîne polymère, les s
onstituent le solvant.
En injetant ette expression dans la dénition du potentiel himique (6.25) puis dans
l'équation générale (6.23), en tenant ompte des hypothèses sur les oeients Mij et en
rappelant que :
∂g
∂Φi
= 1 + ln(Φi)− {1 + ln(1− [Φm +Φa +Φp])}
~∇
(
∂g
∂Φi
(−Φi)
)
= ~∇
(
∂g
∂Φi
)
(−Φi) +
(
∂g
∂Φi
)
~∇(−Φi) = ~∇
(
∂g
∂Φi
)
(−Φi)
~∇
(
∂g
∂Φi
)
=
(
∂2g
∂Φm∂Φi
)
~∇(Φm) +
(
∂2g
∂Φa∂Φi
)
~∇(Φa) +
(
∂2g
∂Φp∂Φi
)
~∇(Φp)
ave quand i 6= j, (
∂2g
∂Φi∂Φj
)
=
1
1− (Φm +Φa +Φp)
et quand i = j, (
∂2g
∂Φ2i
)
=
1
Φi
+
1
1− (Φm +Φa +Φp)
on détermine l'expression des ux
~Ji :
Jm = [Mmm.∂
2
mmg + Mma.∂
2
mag] ~∇Φm
+ [Mmm.∂
2
amg + Mma.∂
2
aag] ~∇Φa
+ [Mmm.∂
2
pmg + Mma.∂
2
pag]
~∇Φp
(6.33)
Ja = [Mam.∂
2
mmg + Maa.∂
2
mag]
~∇Φm
+ [Mam.∂
2
amg + Maa.∂
2
aag]
~∇Φa
+ [Mam.∂
2
pmg + Maa.∂
2
pag] ~∇Φp
(6.34)
Jp = [ 0 ] ~∇Φm
+ [ 0 ] ~∇Φa
+ [ 0 ] ~∇Φp
(6.35)
146 Annexes
Jl = [Mlm.∂
2
mmg + Mla.∂
2
mag] ~∇Φm
+ [Mlm.∂
2
amg + Mla.∂
2
aag] ~∇Φa
+ [Mlm.∂
2
pmg + Mla.∂
2
pag]
~∇Φp
(6.36)
On obtient alors le système matriiel suivant dérivant la diusion des espèes subissant
une réation himique au sein du matériau.
∂
∂t


Φm
Φa
Φp
Φl

 = −


Mmm Mma 0 Mml
Mam Maa 0 Mal
0 0 0 0
Mlm Mla 0 Mll

∆


Φm
Φa
Φp
Φl

+


Sm
Sa
Sp
Sl

 (6.37)
Nous avons maintenant lairement identié les variations de ux assoiées aux variations
de onentration. Il reste à déterminer les équations soures à l'origine des variations de
onentration. Le terme de soure s'érit de la manière suivante en faisant l'hypothèse d'une
réation bimoléulaire d'ordre 1 (le phénomène de polymérisation est dérit en onsidérant
une seule espèe de radiaux R•) :
S([m]) = −kp.[m].[R•] (6.38)
S([a]) = 0 (6.39)
S([p]) = kp.[m].[R
•] (6.40)
S([l]) = kp.[m].[R
•] (6.41)
auxquelles il faut ajouter les équations soures des espèes ne migrant pas mais parti-
ipant aux réations himiques. On ajoute alors les équations pour le photoamoreur Irg
et l'espèe R• qui regroupe l'ensemble des haînes polymériques non terminées.
S([Irg]) = −[Irg].k∗.[hν] (6.42)
S([R•]) = [Irg].k∗.[hν]− kt.[R•]2 (6.43)
Le photoamoreur Irg se dégrade (−[Irg].k∗.[hν]) pour former des radiaux R• ([Irg].k∗.[hν]).
La onentration R• orrespond à tous les radiaux réés don la seule soure de diminu-
tion de R• est l'étape de terminaison qui forme le polymère (−kt.[R•]2). Le monomère est
onsommé lors des étapes de propagation (−kp.[m].[R•]) et haque mole de monomère pro-
duit une mole de polymère (kp.[m].[R
•], 80% en volume) et une mole de laune (kp.[m].[R•],
20% en volume) an d'assurer la onservation de la matière au sein du système m, a, p, l.
Les quantités de matière des omposés sont ainsi alulées et l'on détermine les valeurs de
l'indie de réfration dans les zones élairées et dans les zones sombres selon la formule :
n =
√∑
Φin2i .
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Vers l'élaboration d'un matériau holographique de
dimension entimétrique pour l'enregistrement de
réseaux de phase en volume à pas variable (réseaux de
Bragg hirpés) : Appliation à l'étirement d'impulsions
lasers ultra-ourtes
Résumé :
Dès sa première réalisation expérimentale par Théodore Maiman en 1960, le laser a
fontionné en régime impulsionnel. Même si les puissanes mises en jeu à ette époque
étaient très faibles, la brillane de ette soure rivalisait déjà ave un million de soleils. De
e fait, il était faile de voir l'intérêt de pouvoir plaer une fration d'énergie lumineuse
dans des impulsions de durée les plus ourtes possibles. Ave la tehnique d'ampliation
à dérive de fréquene, l'exploration des système d'étirement et de ompression ommene.
Malgré une diversité de solutions pour les étireurs et les ompresseurs, le système de Treay
va dominer omplètement les arhitetures lasers en raison de son très haut niveau de dom-
mage essentiel pour les appliations de très haute énergie. Pourtant, ette solution est loin
d'être faile à mettre en oeuvre et le système est assoié à de nombreux défauts. Le oût des
optiques (réseaux de diration et optiques réetries du triplet de Öner) est très élevé
en raison des très grandes dimensions et des qualités de surfae néessaires pour l'obtention
d'impulsion de 20-fs. C'est dans e ontexte que s'insrit ette thèse. Les systèmes d'étire-
ment et de ompression ont été lairement identiés omme verrous tehnologiques pour
le développement des lasers femtoseondes tant dans le adre sientique, qu'industriel.
A et eet, nous avons mené une étude pour la réalisation d'un système étireur ompat
utilisant des réseaux de Bragg à pas variable enregistrés via des méthodes holographiques,
proposant une rupture tehnologique. Pour la réalisation de et étireur un nouveau maté-
riau holographique a été développé et mis en oeuvre pour la réalisation d'un omposant de
test. Son utilisation dans une haîne d'ampliation lassique onduit à une démonstration
de faisabilité laire d'un tel système.
